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(54) Tide: COLOURED AND COATED PLATELIKE PIGMENTS 

(54)Bezeicfanung: GEFARBTE UND BESCHICHTETE PLATTCHENFORMIGE PIGMENTE 




(57) Abstract 

A platelike pigment wth high gloss and high covering power or high transparency is composed of a transparent, anorgan- 
ic, platelike matrix that may contain an additional element constituted by a soluble or insoluble colouring agent In order to 
adiieve gloss, the matrix is covered at least on one side with one or several thin, transparent or semitransparent reflective metal 
oxide or metel layers. The precursor of the matrix material (4) is applied as a thin film on an endless band. The solidified film 
obtained after drying (6, 7) is treated with an add (8), coated and washed (9), and finally separated from the substrate (10). 

(57) Znsammenfasrang 

Die Erfindung betrifft ein plattchenformiges Pigment mit hohem Glanz und hohem Deckvermogen oder hoher Transpa- 
renz, bestehend aus einer transparenten, anorganischen, plattchenformigen Matrix, die einen zus^tzlichen Bestandteil enthalten 
kann, dadurch gekermzeichnet, dass der zusatzliche Bestandteil ein losliches oder nichtldsiiches Farbmittel ist und dass zur Erzie- 
lung des Glanzes die Matrix zumindest auf einer Seite mit einer oder mehreren diinnen, traaasparenten oder semitransparenten re- 
flektierenden Schiditen aus Metalloxiden oder Metallen bdegt ist Der Precursor des Matrixmaterials (4) wird als dunner Fihn 
auf ein endloses Band aufgebracht Der nach Trocknung (6, 7) entstandene verfestigte Tolm wird mit einer Saure (8) behandelt, 
beschichtet und gewaschen (9) und anschliessend vom TrSgermedium getrennt (10). 
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5 Gefarbte und beschlchtete plattchenformige Pigmente 

Die Erf indung betxif ft plattchenformige Pigmente mit hohen 
Glanz und hohem I>ec)cvenn5gen Oder hoher Transparenz. 

10 Deckvermogen vnd Glanz sind bei plattchenformigen Piginenten 
oftmals nur schwer gleichzeitig in bef riedigendem AusmaA zu 
realisieren. So zeichnen sich etwa mit einer oder mehreren 
dOnnen Metalloxidschichten belegte Glimmerpiattchen durch 
Interferenzfari^en und einen hohen Glanz, gleichzeitig aber 

15 auch wegen des durchsichtigen Substrates durch eine hol^ 
Transpsurenz und damit ein vergleichsweise geringes Deck- 
vermogen aus. Das Dec}cvermogen kann durch Verwendung farbiger 
Metalloxidschichten aus z.B. Chromoxid Oder Eisenoxid zwar 
verbessert werden, jedoch genugt auch das Deckvermogen der- 

20 artiger Pigmente haufig nicht alien Anf orderungen . Das 
Deckvermogen kann weiter erhSht werden, wenn eine raiahe 
Substratoberflache vorhanden ist, oder wenn relativ raiahe 
Metalloxidschichten abgeschieden werdenr durch die erhShte 
Zahl an Streuzentren nimmt das DeckvermSgen zu, der Glanz 

25 jedoch ab. 

Die Dicke der Metalloxidschichten liegt je nach Brechzahl des 
verwendeten Metalloxids vmd nach der gewiinschten Interferenz- 
farbe typischerweise zwischen 50 und 250 imi. Da es an der 
30 Phasengrenze von Materialien mit unterschiedlichen optischen 
Brechungsindizes zu Reflexionen kommt, beobachtet man bei 
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paralieler Ausrichtung der plattchenf ormigen Pigmente im 
refleJctierten Licht Interferenzeffelcter die vom Beobachtirngs- 
wiokel Tind den optischen Dicken der Metalloxidschichten 
abhSngen; im durchgehenden Licht sieht man bei nicht absor- 
5 bierenden Materialien die entsprechende Kcaiplementarfarbe. 

Voraussetzimg fur das Zustandekomnien derartiger Ijiterferenz- 
effelcte ist eine glatte Sufastratoberfiache. 

10 Bisher sind fur die Herstellung von Interferenzpigmenten als 
plattchenfonnige Substrate iiberwiegend naturliche Matericilien 
wie z^B. Glimmer verwendet worden. Da es sich um ein natur^ 
lich vorkommendes Material handelt, ist die QberflSche derar- 
tiger Substrate nicht ideal glatt, sondem weist Dnregel- 

15 mafiigfceiten wie zum^ Beispiel Stufen auf / wodurch die Qualitat 
der resultierenden Interferenzpigmente limitiert ist. 

Ein weiterer Kachteil von naturlichen Materialien^ wie zum 
Beispiel Glimmer sind die Verunreinigungen du r c h f arbende 
20 Fremdionen, beispielsweise Eisenionen, die sich negativ auf 
die Farbreinheit des Enc%>roduktes auswirken kSnnen. 

Es ist weiter vorgeschlagen worden^ anstelle von transparen- 
tem Glimmer plattchenformige Metallsubstrate zu verwenden, 

25 was zu Pigmenten mit sehr hohem Deckverm5gen fiihrt. Anderer- 
seits resultiert gleichzeitig ein sehr harter,^ nffitallischer 
Glanz/ der oftmals asthetisch niciit vollig befriedigt. AuBer- 
dem besitzen Metallpigmente keine Tief enwirkung, da das auf- 
f allende Licht unmittelbar von der Oberf lache ref lektiert 

30 wird. ' • 
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Als synthetisches Material sind diinne Glasplattchen vorge- 
schlagen worden^ die durch Walzen einer GXasschmelze mit 
nachfolgendem Mahlen erhalten %ferden, Interferenzpigmente auf 
der Basis derartiger Materialien weisen zwar Farbeff ekte auf/ 

5 die denen herkommlicher, auf Glimmer basierender Pigmente 

uberlegen sind. Nachteilig ist jedoch, dafi die GlcisplSttchen 
eine sehr groBe mittlere Dicke von etwa 10-15 pm und eine 
sehr breite DicJcenverteilung (typischerweise zwiscken 4 und 
20 tm) aufweisen, wahrend die Dicke von Interferenzpigmenten 

10 typischerweise nicht grofler ist als 3 jlm. In EP 0,384,596 

wird ein Verf ahren beschrieben, bei dem hydratisiertes Alka- 
lisilikat bei Temperaturen von 480-500 mit einem Luftstrahl 
beauf schlagt wird, wobei sich Blasen mit dunnen Wandstarken 
bilden; die Blasen werden anschiefiend zerkleinezrt und man 

15 erhalt pl^ttchenf ormige Alkalisilikatsubstrate mit einer 

Dicke von weniger als 3 pm. Das Verf ahren ist jedoch auf wen- 
dig und die Dickenverteilung der erhaltenen Plattchen ist 
relativ breit . 

20 li^ BP 0,240,952 ist ein kontinuierliches Bandverfahren zur 
Herstellung verschiedener plattchenf ormiger Materialien, 
darunter auch Siliciumdioxid vorgeschlagen worden. Dabei wird 
iiber ein Rollensystem auf ein glattes Band ein dOnner f liissi- 
ger Film def inierter Dicke eines Precursors des plattchen- 

25 formigen Materials aufgebracht; der Film wird getrocknet und 
von dem Band abgelost, wobei sich plattchenformige Teilchen 
bilden. Die Teilchen werden anschlieBend ggf . geglittit, ggf • 
gemahlen und klassiert. 



30 
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Als Precursormaterialien werden metallorganische Verbindungen 
(aikoholate), wie z.B. Tetraethylorthosilikat, verwendet. Der 
Film wird durch Trocknen polymerisiert und vcjm Band mit Hilfe 
eines Scbabers abgekratzt, wdaei kleine Eiattcfaen erhalten 
werden? diese werden dann anscdilieBend zur Oowandlung in das 
entsprechende Metalloxid bei Temperature von 500 gegluht. 
Daneben wird als Precursor ein ggf . in Methanol dispergiertes 
Mfetallpxidsol verwendet, welcihes in analoger Weise als Film 
aufgebracbt, getrocknet und gegluht wird. 

Naditeilig sind jedoch die Verwendung sehr teurer Precursor- 
materialien sowie insbesondere die ei±6hten Anforderungen an 
die Arbeitsplatzsicherheit, die beim Einsatz metallorgani- 
sober Veri&indungen gestellt werden mussen. Die vollstandige 

Daonrandlung des Precursors in das gewOnschte 
Schichtmaterial macht in der Kegel eine starice Ertiitzung <tes 
Filmes und des Bandmaterials erforderlich. Neben der dabei 
auftretenden erheblichen thermischen Belastung des Bandmate- 
rials, wirken sich auCh der hohe Energieaufwand vmd die 
Einschrankung <fer ProzeBgeschwindigkeit s^ nacfateilig auf 
die Wirtschaftlichkeit des Verfahrens aus. 

Auch die in EP 0,236,952 beschriebene Verwendung von %»aflrigen 
Oxid- bzw. Hydroxidsol«i ist problenatisch, da die entstehen- 
den Filme nicht homogen sind sondem aus ungleichmaBig groBen 
Partikeln aufgebaut sind. Dies macht eine Behandlung bei sehr 
hohen Ten?)eraturen erforderlich, vm dem Material die notwen- 
dige Homogenitat, Formgenauigkeit und Festigkeit zu gdaen. 



30 
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In US 3 138 475 ist ein kontinuierliches Banclverfahren zur 
Herstelltmg piattchen- oder flitterartiger Ojcyde Oder Oxydhy- 
drate von Met alien der IV. vnd V. Gruppe sowie der Eisen- 
Grvqppe des Periodensystems beschrieben. Dabel wird auf ein 

5 umlaufendes Band ggf . zun^chst eine Trennschicht aus z.B. 

Siliconlack aufgebracht, urn das spatexe iUblSsen der Metall* 
oxidschicht zu erleichtem. Anschllefiend wird ein 
Fliissigkeitsfilm aus einer Loswg einer hydrolysierbaren 
Verbindung des in das gewunschte Oxid umzuwandelnden Metalls 

10 aiifg^racht, der Film wird getrocknet und anschllefiend mit 
einer Ruttelvorrichtung abgelost. £s wird zwar erwShnt, dafi 
nach diesem Verfahren auch Si02-Plattchen hergestellt werden 
konnen, wobei jedoch das Verfahren nur ganz allgemein 
beschrieben wird vnd kein konkretes Beispiel angefuhrt ist. 

15 

In JP 64-9803 wird ein Verfahren zur Herstellung eines platt- 
chenfdrmigen Metalloxids mit disp>ergierten Feiiyartikeln 
eines zweiten Metalloxids mit hdherer Brechzahl auf einem 
endlosen Band beschrieben. Die nach diesem Verfahren erhalte- 

20 nen ProduJcte^ die als Lichtschutzfilter in der Kosmetik 

verwendet werden, bestehen zxsm Beispiel aus einer Matrix aus 
Siliciumdioxid, in der feine Partikel aus Titandioxid disper- 
giert sind. Dieses Produkt zeigt aber keine Interferenzfar- 
ben, well die als Streuzentren wirkenden Titandioxidi)artikel 

25 nicht gleichmaBig auf einer glatten Flache verteilt sind. 

Aus JP 2-32 170 ist ein Pigment bekannt^ das aus einem Basis- 
material, zum Beispiel einem Titandioxid-Glimmerpigment, 
besteht, wobei auf eine erste Interferenzschicht aus Titan- 
30 dioxid kolloidale Metallpartikel (Silber) aufgesputtert sind. 
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Als Dedcschidit ist dann wiederum Titandioxid als zweite 
Interferenzschicht aufgebracht. Dieses Pigment hat den Nach- 
teil/ daB kein Weifi erzeugt werden kann, da die Metallparti- 
kel absoa±>ieren und damit das Produkt dunkel farben. Aufierdem 
5 ist die Herstellung sehr teuer, da vier verschiedene Schich- 
ten mit Hilfe xjnterschiedlicher Verfahren aufgebracht werden 
mussen. 

Ein Pigment mit Shnlichem Aufbau ist aus EP-A-O 484 108 
10 bekannt. Anf ein Titandioxid-Glimmerpigment als Basismaterial 
wird Titan durch Sputtern aufgebracht, Ein Teil des Titans 
reduziert das Titandioxid des Basismaterials zu Suboxiden, 
die als lichtabsoi±>ierencte Bereiche auf der Pigmentoberf lache 
wirken. Die unverandert gebliebenen Titanpartikel verleihen 
15 d fyffl Pigm^t metallischen Glanz^ 

Abgesehen von den hohen Herstellungskosten konnen nach diesem 
Verfahren nur dunkle Pigmente von geringer Transparenz herge- 
stellt werden. AuBerdMt konnen keine Interferenzfarben 
20 eraeugt werden* 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es^ plattchenformige 
Interferenzpigmente mit hohrai Glanz und hohem Deckveannogen 
Oder hoher Transparenz bereitzustellen,. die mit Hilfe eines 
25 einfacdien und wirtschaftlichen Verfahrens herstellbar sind. 

Diese Aufgabe wird gemafi der vorliegenden Erfindung gelost 
durch die Bereitstellung eines plattchenf ormigen Pigmentes 
mit hohem Glanz tind hohem Deckvermogen Oder hoher Transpa- 
30 r&iZf best^end aus einer transparenten, anorganischen/ 

plattchenf ormigen Matrix^ die einen zusatzlichen Bestandteil 
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enthalten kann, wobei der zusatzliche Bestandteil ein 
ISsliches Oder nichtiasliches Farbmittel ist und zur Erzie- 
lung des Glanzes die Matrix zumindest auf einer Seite mit 
einer Oder mehreren dunnen, transparenten Oder sendtrans- 
5 parenten ref lektierenden Schicixten aus Metalloxiden oder 
Metallen belegt ist. 

Weiterhin wird diese Aufgabe gemafi der Erf indung gel6st durch 
ein Verfahren zur Herstellung der erfindungsgenaBen Pigmente, 
LO bestehend aus einer transparenten, anorganischen, plattchen- 
fonnigen Matrix, die einen zusStzlichen Bestandteil enthalten 
Icann und die mit einer Oder mehreren dunnen, transparenten 
Oder semitransparenten reflektierenden Schichten aus Metall- 
oxiden Oder Metallen belegt ist, wobei 

15 

- ein Precursor des Matrixmaterials als dOnner Film auf ein 
eiKlloses Band aufgebracht wird, 

- der flussige Film durch Trocknung verfestigt wird, 

- im verfestigten Film die Matrix durch eine chemische 
20 Beaktion aus dan Precursor entwickelt wird, 

die entstandene Schicht anschlieBend vom Tragermedixjm 
getrennt und gewaschen wird und 

die Partikel geg^aenenfalls getrocknet, geglOht, gemahlen 
und klassiert werden, das 

25 

dadurch gekennzeichnet ist, dafl der durch Trocknung verfe- 
stigte Film anschlieBend mit einer Sture behandelt wird und 
die erhaltenen Filmpartikel mit einer oder mehreren reflek- 
tierenden Schichten aus Metalloxiden oder Metallen belegt 
30 werden . 
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ZweckmaBige Aasgestaltungen sind in den Unteransprachen 
angegeben. 

Gfegenstand der Erf indung ist aufierdaa die Verwendung der 
erf indungsgemSfi hergesteUten Pigmente in Formulierungen wie 
Lacken, Druckfarben, Kostnetika Oder Kunststoffen Oder als 
Korrosionsscbutznd.ttel . 

Die erfindungsgemaBen Pigmente basieren auf einer piattchen- 
formigen, transparenten Matrix, die durda Netzwerkbildner 
bzw. Ketzwerkwandlerr wie zum Beispiel Aluminiumoxid, Boroxid 
Oder Phosphoroxid, Natriumoxid, Lithiumoxid, KaUumoxid Oder 
Kalziximoxid modifiziert sein kann. Die Matrix kann z.B. aus 
Siliziumdioxid, Silikaten, Boroxid, Boraten, Aluminiumoxid, 
ALundnaten oder anderen tran^jarenten, stabilen und zur 
Aofnahine von ISsUchen Oder unlSslichen Farbmitteln 
brflhigten Materialien bestehen. Die piattchenfonnigen 
MatrixpartikeL haben typisdherweise eine Dicke zwisctoen 0,05 
und 5 |iiB und insbesondere zwischen 0,2 xmd 2,0 m- Die Aus- 
detmiHig in den beiden anderen Dimensionen betragt itt>licher- 
weise zwischen 1 vnd 250 ]m und insbesondere zwischen 2 und 
100 ])ja.. 

Als ausgangsmaterial (Precursor) fur die Herstellung der 
Matrix werden Losungen von anorganischen oder organischen 
Veriaindungen der Metalle Aluminium, Silicium, Kalium oder 
Natrium mit beispielsweise Boraten, Aluminaten, Poly- bzw. 
Metaphosphaten, Silikaten oder Gemischen derselben einge- 
setzt. Bin bevorzugter Precursor ist Wasserglas. 
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In die Matrix sind als unldsliche Farbmittel Pigmentpartikel, 
deren Abmessungen deutlich kl iner sind als die der Matrix, 
im allgemeinen dreidiinensional regellos eingelagert. Es 
handelt sich urn spharlsche Oder dreidimensional unregelmafiig 

5 geformte Partikel ndt einer maximal en Aasdehnung von wenlger 
als 3 \m land insbesoxidere von weniger als 1 yaa, trabei noch 
kleinere Plgmente vlelfacfa bevorzugt sind. Agglooierate von 
k^uf lichen Pigmenten, die eine zu grofie Ausdehnung haben 
konnen, werden vorzugsweise in einer Kugelmuhle, in einer 

10 Sandmuhle oder in einer ahnlichen Vorrichtimg zerkleinert. Es 
k5nnen jedoch auch xnanchmal groBere Pigmentpartikel verwendet 
werden, wobei jedoch die mittlere Grofie der Pigmentpartikel 
in jedeia Fall kleiner sein sollte als die mittlere Dlcke der 
• Matrix, xm die Aiisbildung glatter, dunner, glanzerzeugender 

15 Schichten zu ermoglichen. 0er Begriff Pigmentqpartikel ist 
hier weit zu verstehen und umfafit Weifi-, Schimrz*, Bunt- 
sowie Leuchtpigmente , 

Geeignete anorganische Pigmentpartikel sind z«B. Weifipigmente 
20 2.B. Titandioxid, Bariumsulfat oder Zinkoxid, Schwcurzpig- 

mente wie z.B. Magnetit oder PigmentruB und auch Buntpigmente 
wie z*B. Eisen- oder Chromoxid, Mischphasenoxide wie z.B* 
(Ti, Cr, Sb)02, CQAI2O4 (Thenards Blau), ZnM204 (Rinmans Grun) 
(Fe, Cr)203, weiter Sulfide wie z.B. CdS und andere anorga- 
25 nische Buntpignente, Geeignet sind auch anorganische Leucht- 
pigmente wie z.B. fluoreszierendes silberdotiertes Zinkoxid, 
phosphoreszierendes kxjpferdotiertes Zinksulf id oder Ultra- 
marinpigmente . 



30 
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10 



Geeignete organische Pigmente sind Azppigmente, Anthrchinon- 
Pigmente, Indigo- Oder Thioindigo-Derivate, Diketo-Pyrrolo- 
Pyrrol-Piginente, Perylen-Pigmente oder Phthalocyanin-Pig- 
mente. 

Die hier aufgezahXten Pigmentpartikel sind ebenso wie Verf ah- 
ren zu ihrer Hterstellung bekannt (s. z.B. H. Kittel, Wissen- 
schafUiche Verlagsgesellschaft, Stuttgart 1960, G. Benzig, 
Pigmente fur Anstricbmittel, Eaqpert Verlag 1988) und sie sind 
in der Regel auch kominerziell erhSltlich. Dabei sind diese 
Pigmentpartikel jedoch nur beispiel&aft zu verstehen, und sie 
sollen die Erfindung ledigUcH erlSutem, ohne sie in irgend- 
einer Weise zu begrenzen. Neben den explizit genannten Pig- 
mentpartikeln kann eine Vielzahl weiterer Pigmentpartikel 
15 verwendet werden- 

In vielen Fallen ist es vorteilhaft, zur bess&cea Dispergie- 
rung der Pigment?)artikel in der Precursorlosung noch Netz- 
mittel zuzusetzen, z.B. nichtionische und/oder ionische 
handelsubUche Typen. So sind z.B. Polyathylen- und Poly- 
propylenglykole gut geeignet- Wfeder der Typ noch die Menge 
des zugesetzten Netzmittels sind kritisch, aber im allgemei- 
nen liegt der Anteil des Netzmittels maximal bei 2 Gew.-%, 
bezogen auf die Dispersion. 



20 



25 



30 



Die Matrix kann als zusatzlichen Bestandteil auch ein 
ISsliches Farbmittel enthalten. Onter dem Begriff "15sliches 
FarfmLttel" ist entweder ein farbgebendes Metalloxid oder ein 
loslicher organicher Farbstoff zu verstehen. Dieses losliche 
Farbmittel kann entweder als alleiniger Bestandteil oder 
zusanmen mit einem uiaoslichen FarfMrdttel, das heifit mit 
einem Pigment, in der anorganischen Matrix enthalten sein. 



wo 93/08237 



- 11 . 



PCT/EP92/02351 



Der losliche organische Farbstoff ist beispielsweise ein in 
Lauge loslicher Hydroxyantrachinonfarbstoff Oder ein saiurer 
Azofarbstoff . 

5 Zur Verhinderung eines mdglichen "Ausblutens" des loslichen 
Farbmittels aus der Matrix bei der Beschichtting ndt einem 
Metalloxid, kann auf die Matrix zusatzlich eine SiO^-Schicht 
aufgebracht werden. 

10 Das farbgebende Metalloxid ist beispielsweise Eisenoxid, 

Chromoxid Oder Kobaltoxid. Generell sind fur die Anfarbung 
der Matrix farbgebende Verbindungen der Metalle, Titan^ 
Vanadium, Chrom, Mangan, Eisen, Kobalt, Nickel und Kupfer, 
vorzugsweise Verbindungen von Kobalt, Kupfer, Eisen und Chrom 

15 geeignet. Sie werden als ISsliche Verbindungen dem Precursor 
des Matrixmaterials zugesetzt. 

Man erhalt ein farbiges, transparentes Pigment mit einer 
Farbskala, ahnlich der jenigen von farbigem, transparentCTi 
20 Glas. Durch Zusatz von Eisenverbindungen erhalt man zxxm 

Beispiel rotbraune Feu±t6ne, durch Zusatz von cairomverbindun- 
gen griine Fcirbtone und durch Zusatz von Kobaltverbindungen 
blaue Farbtone. 

25 Das Pigment besitzt eine besonders hohe Transparenz, da 

inf olge der glatten Oberf lache der Plattchen und des Fehlens 
von lichtstreuenden Partikeln in der Matrix praktisch kein 
Licht gestreut wird. 



30 
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Der bereits durch die gXatte Oberf lache vorhandene Glanz der 
Matriapartikel wird durch das Aufbringen von ref lektierenden 
Schichten beispielsweise aus Metalloxiden, verstirkt. Gleich- 
zeitig werden damit Interferenzfaiben erzeugt. 

5 

Durch die Kcanbinatlon aus Glanzwirkung und Abscrptionsfarbe 
lassen sich brilliante F3ii)eindrud», bei^ielsweise fur 
Autoladcierungen oder fur die Anf arbung von Kunststof f en, 
realisieren. 

10 

Die f aii>igen Matriapartikel kSnnen auch ohne zusatzliche 
BeschichtTjng in verschiedenen Fonnolierungen eingesetzt 
w^nien. 

15 Das losliciie oder unlosliche Earbmittel ist im unbeschich- 
teten Substrat in einem Anteil von 0,01 Gew.% bis 50 Gew.%, 
vorzugsweise 1 Gew.% bis 30 Gew,% enthalten. 

Es wurde gefunden, daB durch Zusatz von Bariumsulf at zur 
20 Matrix eine (aattung der Oberf lache der piattchenfSrmigen 
MatriJtpartikel erfolgt. Bei der nachfolg^den Beschichtung 
mit Metallen oder Metalloxiden wird dadurch ein hoherer Glanz 
des Pigmentes erreicht. 

25 Das Bariumsulfat mit einer TeilchengroBe von 20 nm bis 500 
xaa, vorzugsweise 100 nm bis 300 nia^ wird im Precursor des 
Matrixmaterials dispergiert. Es kSnnen handelsiibliche 
Produkte, beispielsweise BF 10 der Firma Nordmann, 
Rassmann QnbH S. Co. eingesetzt werden. 
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Der Anteil an Bariumsulfat in unbeschichtetem Substrat 
betragt 1 Gew.% bis 50 Gew.%, vorzugsweise 10 Gew.% bis 25 
Gew.%. 

5 Die plattchenfSrmigen Matrixpartikel, die ein uniesliches 

xind/oder ISsliches Farbmittel enthalten, sind mit einer oder 
mehreren dOnnen, transparenten Oder semitxansparenten, 
refleJctierenden Schicht aus Metall oder Metalloxiden belegt, 
welche zur Glanzerzeugung dienen. 

10 

Bevorzugt sind erfindungsgemafie Pigmente, deren Matrix auf 
mindestens einer Seite mit einer diinnen, halbdurchiassigen 
Metallschicht iiberzogen ist. Die Metallschicht weist typi- 
scherweise eine Dicke zwischen 5 tind 25 nm tjnd insbesondere 
15 zwischen 5 und 15 nm auf und besteht z.B. a\is Al, Cr, Ag, Au, 
Cu Oder auch anderen Metallen. Die Metallschicht ist sehr 
glatt und ref lettiert spiegelnd - je nach ihrer Dicke - einen 
grSAeren oder kleineren Teil des auffallenden Lichts. Das 
restliche Licht tritt din die Matrix ein und wird, wenn es 
20 sich um Absorptionspigmentpartikel handelt, teilweise absor- 
biert und teilweise an den eingelagerten Pigmentpartikeln 
gestreut und das restliche Licht durchgelassen. Wenn die 
erfindungsgemSfien Pigmente z.B. als Bestandteil einer Lack- 
fomulierung auf eine Qberfiache aufgebracht werden, ordnen 
25 sie sich aufgrund ihrer plattchenf 6rmigen Struktur inehr oder 
weniger parallel zueinander in iibereinanderliegenden Schich- 
ten an, und das durch hoher liegende Pigmente hindurchtre- 
tende Licht wird an darunter liegende Pigmente - wie eben 
beschrieben - reflektiert, absorbiert, gestreut und durchge- 
30 lassen. Der durch die beschriebene spezielle Ausgestaltung 
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der erf indungsgemaBen Pigmente hervorgerufene Gesamtef f ekt 
1st somit ein in einem weiten Bereich varierbarer, hoher 
Glanz ia Kombination mit der Farbe der eingelagerten Pigmente 
und einem hohen Deckverznogen^ welches auf die Reflexion an 
5 der Metalldeckschiezht xmd der Streuung an den eingelagerten 
Pigmentpartikeln zuruckzufubren ist. Die Pigmente konnen zur 
Verstarkung des Glanzes auch auf beicten Seiten mit einer 
dunnen, halbdurchlassigen Metallschicht versehen sein, was 
besonders bevorzugt ist. 

10 

In einer anderen speziellen Ausgestaltung der erf indungs- 
gemafien Pigmente ist die mit Pigmentpartikeln versehene 
Matrix mit einer dunnen glatten Metalloxidschicht versehen, 
wbbei der Brechungsindex der Metalloxidschicht grofier ist als 
15 der Brechungsindex des M^trixmaterials. Geeignete Metalloxide 
sind z.B. Titandioxid, Zirkondioxid, Zinkdioxid, Eisenoxid 
und/oder weitere hochbrechende Metalloxide, Die Metalloxid- 
schicht/ deren Dicke typischerweise zwischen 20 und 250 nm 
betragt, wirkt als interferenz- bzw. als Glanzschicht und 
20 zusatzlich ggf . als Absorptionsschicht/ wenn das Metalloxid 
gefarfat ist. Der Xnterferenz- bzw. Glanzeffekt kommt dadurch 
zustancfe/ dafi Licht an den Grenzflachen umgebendes Ifeditan/ 
Metalloxidschicht und Metalloxidscdiicht/Matrixoberf lache 
teilweise spiegelnd ref lektiert wird, wobei die ref lektierten 
25 Str^ilen miteinancfer interf erieren und bei entsprechender 
Dicke der Metalloxidschichten Interf erenzfarben erzeugen. 
Dabei handelt es sich wie schon bei den mit einer Metall- 
schicht belegten Ifetriacpartikeln um einen Multiteilchen- 
effekt, da das von verschiedenen, parallel ausgerichteten 
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Teilchen reflektierte Licht zur Verstarkung der Interferenz- 
farbe beitragt. Der nicht refleJctierte Teil des Lichts tritt 
wiederum in die Matrix ein und wird dort - wie beschrieben - 
teilweise durchgelassen und teilweise gestreut. Man erhalt 

5 ein glanzendes und hochdeckendes Pigment, das eine blick- 
winkelabhangige Interferenzfarbe und die nicht blidminkel- 
abhangige Farbe der eingelagerten Absorptionspigmentpartilcel 
aufweist, wobei letztere ggf . durch die Absorptionsfarbe der 
Metalloxidschicht modifiziert sein kann. Zur Verstarkung des 

10 Effekts kSnnen auch hier beide Seiten des Pigments mit einer 
Metalloxidschicht belegt sein, was besonders bevorzugt ist. 

Pigmente mit einem derartigen "Farbflopp-, blickwinkelun- 
abhangige Korperfarbe und blickwinkelabhangige Interferenz- 
15 farfse, kSnnen bei^ielsweise in der Drucktechnik fOr 
kopiergeschutzte Originale eingesetzt werden. 

Wird Rufl als unl5sliches Farbmittel in die Matrix eingeartsei- 
tet, dann bewirkt der schwarze Untergrund, dafi das zum Bei- 
20 spiel mit Titandioxid beschichtete Matrixmaterial ein Pigment 
ergibt, bei welchem die Kdrperfarbe gleich der Interferenz- 
farbe ist. Auf diese Weise erhalt man eine neue Art von 
Pigmenten. 

25 Die Beschichtung der plattchenformigen Matrixpartikel, die 
ein unlosliches und/oder 16sliches Farbmittel enthalten, 
erfolgt nach bekannten Verfahren geaBfS DE 20 09 566, 
DE 23 13 331, DE 31 51 355 Oder DE 32 21 045. 

30 Die Beschichtung von transparentem Matrixplattchen mit hoch- 
brechenden Metalloxiden liefert besonders transparente, 
hochglanzende Pigmente. 
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Die Erfindung umfafit axifler den beiden besc?hriebenen speziel- 
len Ausgestalttingen der erf indungsgemaBen Pigmente auch 
solche mit komplizierterem Aufbau. So koimen die Pigmente zur 
Erzielung besonderer Farbeffekte cxier spezieller ftanktionel- 
5 ler Eigenschaften mit einer Oder mehreren weiteren Metall- 
oscidschicbten bedeckt sein. AIs Beispiel sei angefuhrt/^ dafi 
die Pigmente zur ErfaShung der StabilitSLt in Emaillen und 
Glasuren mit einer zusatzlichen Deckschicht aus Zinn~ oder 
Cerdioxid versehen sind wie died in DE 35 35 818 beschrieben 
10 ist- Weiterhin Jcann eine zusatzliche Metalloxidschicht aus 
z.B« mit Antimonoxid dotiertem Zinnoxid (DE 38 42 330) oder 
anderen elektrisch leitfShigen Deckschichten den erfindungs- 
gemafien Pigmenten eine elektrische Leitfahigkeit verleihen* 
Bin sp^ieiier cptiscfaer Mfekt kann z«B, erzielt werden, 
15 wenn eine nicht gefSLrbte Metalloxidschicbt mit einer gefSzb- 
ten Metalloxidschicht kosnbiniert wird, «ie dies z.B. in 
US 3/ 087,. 828 vorgeschlagen wird. Erfindungsgsnafie Pigmente 
niit nicht mehr als 2 Metalloxidschichten sind bevorzugt. 

20 2i3m Schutz hydrolyseenpfindlicher Metallschichten aiis z.B. Al 
konnen z.B. polymere Schutzschichten etwa aus Polyethylen, 
Polyacrylaten oder anderen Materialien aufgebracht werden. 
Weiterhin konnen Metallschichten auch mit Metalloxidschichten 
zur Erzielung besonderer Eff^cte kombiniert werden; so kann 

25 etwa eine Schichtfolge Metall/Metalloxid/Metall auf der 

Matrixoberf lache wie eine besonders ef fektive Interferenz- 
schicht wirken, wobei die Dicke der Metalloxidschicht die 
optische Wegdifferenz zwiscben den an den Metallschichten 
reflektierten Strahlen uhd damit die Interferenzfarbe 

30 bestimmt* 
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Die Dicke der Deckschichten kann in einem weiten Bereich 
variieren. So liegt die Dicke von halbdurchiassigen Metall- 
schichten.typischerweise zwisChen 5 und 25 nm, wahrend die 
Dicke von Metalloxidschichten in der Regel zwischen 20 und 
5 300 nm betrSgt. Polymerschutzschichten sind in der Regel 
nicht dicker als 50 nm. Das VerhUtnis aus der Dicke der 
Matrix 2ur Dicke der auf einer Seite des erfindungsgeaSAen 
Pigmentes aufgebrachten Schichten liegt zwischen 0,01 und 500 
und insbesondere zwischen 0,1 und 150. 

10 

Das Deckvennogen und - bei gef arbten Pigmentpartikeln - die 
beobachtungswinkelunabhangige Absorptionsfarioe der erf in- 
dungsgemaBen Pigmente kann in einen weiteren Bereich durch 
die Konzentration der eingelagerten Pigmentpartikel variiert 

15 werden. Der auf das Gewicht des unbesdEiicihteten Substrates 
bezogene Gewichtsanteil der eingelagerten Pigmentpartikel 
liegt typischerweise zwischen 0,5 und 40 % und insbesondere 
zwischen 5 und 25 %. Besonders bevorzugt sind erfindungs- 
gemafie Pigmente mit Weifl- oder Schwarzpigmenten, wobei hier 

20 insbesondere Titandioxid- bzw. RuBpartikel verwendet werden. 

Die Farbe von Pigmenten, welche eingelagerte Rufijjartikel 
enthalten, kann je nach der Konzentration der Ruflpartikel 
z.B. von altweiB iSber hellgrau, metallfarbig, dunkelgrau bis 

25 bin zu schwarz reichen. Besonders interessant sind netall- 

farbige und insbesondere aluminiumfaortjige Pigmente. Da diesen 
Pigmenten durch die nachfolgende Beschichtung mit dOnnen 
transparenten Metalloxidschichten aus z.B. Titan-, Zirko- 
nium-, Zinn- Oder Zinkoxid Glanz verliehen wird, konnen sie 

30 plattchenformige Metallpigmente z.B. in Wasserlackformu- 
lierungen ersetzen, wo Metallpigmente ;ind insbesondere 
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Alxjniiniuinpigxnente wegen der Korrosionsprdbleme (Wctsserstof f- 
entwicklung) xmr mit Schutzschichten z.B. aus organischen 
Polyioeren eingese^zt werden konnen. Daruberhinaus kommt es 
auch bei korrosionsgeschutzten Hetallpigmenten oftmals zu 
5 Problemen/ da die organische Schutzschicht mechanisch vex:- 
letzt ("angeritzt**} werden kann. Die erfindungsgCTSfien, 
metallfarbigen, glanzenden Pigmented welcfae Rufi in eine 
transparente Matrix eingelagert enthalten, sind chenisch und 
mechanisch auBerordent I ich stabil und sie sind von hoher 
10 Brillianz und von hohem Ssthetischen Reiz* Sie sind daher 
besonders als Ersatz metallischer Pigmente bei verschieden- 
sten ^wendungen, insbesondere fur aizf Wasser basierende 
Formulierungen^ geeignet. 

Bevorzugt sind welter. -auch erfindungsgemafie Pigmente mit 
einem oder mehreren organischen oder anorganischen und ins- 
besondere anorganischen Pigmenten/ besonders bevorzugt ver- 
wendet werden Rufi, Titandioxid, Eisenoxide, ChrOTioxide, 
Cobaltoxid und farbige Spinelle wie z*B. Kobaltaltnniniumoxid. 

Ein besonders hoher Glanz wird in der Kegel bei Verwendung 
von Metallschichten erhalteny aber auch mit Metalloxidschich- 
ten konnen asthetisch eindrucksvoUe Glanzeffekte erzielt 
werden- Auch im Hinblick auf den erzielbaren Glanz konnen die 
erf indungsgemaSen Pigmente somit in einem weiten Bereich im 
Hinblick auf die jeweilige Anwendung optimiert werden. 

Der asthetische Gesamteindruck der erf indungsgemafien Pigmente 
kann ggf * durch einen Interferenzeffe)ct unterstrichen und 
30 abgerundet werden, wie dies oben beschrieben worden ist. Bei 
den erf indungsgema 6en Pigmenten handelt es sich somit urn 
optische Systeme mit einer hervorragenden Kombination opti- 
scher Eigenschaften, deren relative Auspragung zudem im Hin- 
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blick auf die jewelllge Anwendung in einem weiten Bereich 
variiert und pptimiert werden Icann. Dabei kann diese Opti- 
mierung von einem Fachmann auf der Basis der vorliegenden 
Beschreibung routinemifiig durchgefiihrt werden, ohne daB es 
5 einer erfinderischen TStigkeit bedOrfte. 

Die Herstellung der erfindungsgemlBen Pigaente erfolgt in 
einem kontinuierlichen Verfahren mit Hilfe eines endlosen 
Bandes, belspielsweise in einem kontinuierlichen Bandverfah- 
10 ren Oder in einem kontinuierlichen Trommelverfahren. 

ZunSchst soil an Hand der schematischen Skizze in Fig. 1 das 
Bandverfahren erlSutert werden. Das endlose Band 1, welches 
uber ein Rollensystem 2 gefCihrt wird, durchlSuft eine Auf- 
15 gabestrecke, wo es mit einem dunnen Film des Precursors 

belegt wird. Das Auftragen des Precursors zusammen mit dem 
Farbmittel erfolgt nach bekannten Verfahren, beispielsweise 
Qber ein Walzensystem 3 Oder eine DQse 4. Diese DUse kann als 
Einstoff- Oder Mehrstoffduse ausgestaltet sein. Zusatzlich 

20 Icann zur Einstellvmg der Schichtdicke des aufgetragenen Films 
eine variable Blende 5 oder eine Luftbiirste, bei der ein 
scharfer Luftstrahl durch eine Schlitzdiise geblasen wird, 
angeordnet sein. Eine Beschichtung des Bandes durch Rakeln 
(doctor blade) oder Tauchen (dip coating) ist ebenfalls 

25 moglich. 

Als besonders vorteilhaft hat sich die Kombination von ein- 
seitiger oder beidseitiger Tauchbeschichtung des Bandes mit 
darauffolgender Nivellierung der aufgetragenen Schicht mit 
30 Hilfe einer Luftbiirste erwiesen. 
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Das Faricanittel wird entweder vor dem Auf tragen auf das Band 
im Precxarsor dispergiert oder gelost, Oder die Konqponenten 
werden uber mehrere Dusen getrennt auf das Band aufgetragen. 
Die Dispergierung der Pigmentpartikel im Precursor erf olgt 
5 nach bekannten Verfahren, beispielsweise durc^ Ultraschall- 

bad. Die Dispergierung mit Hilfe ei ner Perlsiuhle hat sich als 
besonders vorteilhaft erwiesen. 

Das beschichtete Band wird anschliefiend durch eine Trocken- 
10 strecke gefiihrt,. die aus einem oder mehreren Abschnitten 

bestehen kann. Eine bevorzugte Ausgestaltung der Trockenzone 
besteht aus einer Vortrocknungseiiurichtung 6# in der der Film 
mit heifier Luft von 80-150 **C beaufschlagt wird, und einer 
nachfolgenden IR-Trocknungseinrichtung 7. Daneben sind aber 
15 aucb weitere Ausgestaltungen der Trockenzone mdglich* Die 

Gesamtheizleistung der Trockenzone ist u.a. abhangig von der 
Vorlaxifgeschwindigkeit des Bandes und betragt zwischen 0,5 
\and 10 kW pro m Bandbreite. Die Vorlaufgeschwindigkeit des 
Bandes liegt zwischen 1 und 1000 xa/min und insbesondere 
20 zwischen 100 md 500 m/min, wobei aber auch grSAere Abwei- 

chungen von diesen Werten moglich sind. Der Fachmann kann die 
Heizleistung der Trockenzone und die Vorlaufgeschwindigkeit 
des Transportbandes ohne weiteres aneinander anpassen. 

25 Die Verwendung von Wasserglas als Precursor erf ordert ein 
Saurebad 8, in dem der auf das Band aufgetragene AUcali- 
silikatfilm zu Siliziumdioxid traigesetzt wird. Im Wasch- 
behalter 9 werden anschliefiend die Alkaliionen aus der Matrix 
herausgewaschen • 
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Die Saurebehandl\ang erfolgt entweder dxirch Hindurchfiihren des 
Bandes darch einen mit SSure gefiillten Behalter oder durch 
Begasen des aufgetragenen Filins mit Chlorwasserstoff . 

5 Die Konzentration der SSure wird auf 1 % bis 20 %^ vorzugs- 
weise auf 5 % bis 15 % eingestellt. Als SSuren k5nnen ver- 
wendet werden: SalzsSure^ Phosphorsaxirer Schwefelsaure/ 
Salpetersaure^ Titantetrachloridlosung, Eisenchloridlosung, 
Zinnchloridlosimg sowie organische Sauren, wie ztzm Beispiel 

10 Essigsaure. 

Die Bedingtingen im SSiirebad miissen so gewahlt werden^ dafi im 
wesentlichen nur die Alkali-Ionen herausdif fundieren, wahrend 
die zugesetzten anderen Kationen zuruckbleiben. Da Alkali- 

15 lonen sehr hohe Diffusionskoef f izienten fur die im Sauren 

erfolgende Herausdiffusion aus der SiOg-Matrix aufweisen, kann 
ein selektives Herauslosen der Alkali-Ionen im allgoneinen 
erfolgen^ indem die Verweilzeit des Films im SSurebad kurz 
gewahlt wird oder indem eine schwache Saure wie z.B. 

20 Phosphorsaure benutzt wird. 

Die gebildete Schicht wird anschliefiend durch eine Vorrich- 
tung vom Band abgetrennt. Die Abtrennung kann entweder mecha- 
nisch durch Schaben oder Bursten oder beriihrungslos durch 

25 Auflosen einer "release layer" oder durch Ultraschall 

erfolgen. Als vorteilhaft hat sich die Abtrennung mit einem 
Fliissigkeits- oder Gasstrahl IQ erwiesen. Besonders material- 
schonend ist die Ablosiing des Films im feuchten Zustand, weil 
dieser dann weniger auf dem Band haftet und das f euchte 

30 Material das Band beim Ablosen weniger verkratzt . 
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Sollen die Matrixplattchen mit Metalloxidschichten belegt 
werden, wird dem Bandverfahren eine nafichemische Reaktions- 
schicht nachgeschaltety^ bei dem das piattchenf ormige Matrix- 
material in Wasser suspendiert wird und durch Zugabe einer 

5 Oder mehrerer Metallsalzlosuxigen bei ein^ fur die i^schei- 
dung der jeweiligen Metalloxide Oder Hetallhyroxide geeigne- 
ten piH-Wert mit einer glatten Metalloxid bzw. -hydroxiddeck- 
schicht iiberzogen werden. Es Jconnen auch Mischoxid- bzw. 
Hydroxidschichten und auch mehrere Dedcschichten nacheinander 

10 abgeschieden werden. Dieser nacdifolgencfe naBc±iemische Reak- 
tionsscbritt ist an sich bekannt und beschrieben in 
DE 19 59 988, DE 22 15 191, DE 22 44 298, DE 23 13 331, 
DE 25 22 572, DE 31 37 808, DE 31 37 809, DE 31 51 343, 
DE 31 51 355, DE 32 11 602 und DE 32 35 017. 

15 

Fur eine bessere Haftung der Metalloxidschicht au£ der Matrix 
ist es zweckmaBig, die Matrix zuerst mit einer Zinndioxid- 
schicht zu belegen. 

20 Sollen Pigmente mit einer Metalldecdcschicht hergestellt 

werden, wird das Band mit dem getrockneten Film durch eine 
PVD-Zone gefiihrt. 

Die Beschichtung mit Metallen, beispielsweise mit Silber, 
25 Rupfer Oder Gold, kann aber auch in einem nafichemischen 
Verfaliren erfolgen. 

Zur Gewahrleistung eines kontinuierlichen Bandverfahrens wird 
das Band in diesem Falle vorzugsweise durch hintereinander 
30 gescdialtete Va3cuumkammem gefiihrt/ welche differentiell 
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evakuiert werden. Die Metallabscheidung erfolgt dann in der 
Regel durch Aufdampfen, Aufsputtem oder Plasroapolymerisation 
in der innersten Kairener, welche das beste Vakuum aufweist . 

5 Kontinuierliche Bandverfahren sind bekannt aus US 3 138 475 
Oder EP 0,240,952. 

Anstelle der beschriebenen Anordnung kSnnen auch andere 
Vorrichtungen verwendet werden. So kann z.B. eine quasi-kon- 
10 tinuierliche Prozeflfflhrung mit einer Anordnung realisiert 

werden, die sich an die in US 3,767,443, Fig. ii widergege- 
bene Vorrichtung anlehnt. Dabei ist ein sehr langes Trager- 
band auf eine Trommel aufgewickelt (Position 12 der Pig. ii 
aus OS 3, 767, 443) ; das Band wird dann fiber eine Belegungs- 
15 strecke abgewickelt, in der zunachst eine Release-layer und 
dann der Wasserglasfilm aufgebracht wird, der anschliefiend 
getrocknet und ggf . mit einer Mineralsaure umgesetzt wird. 
Dann wird das belegte TrSgerband auf eine Speichertrommel 
(Position 15 der Fig. II) aufgewickelt. Naclx Abwicklung des 
20 gesamten TrSgerbandes wird die Speichertranmel in ein Bad 

gelegt, in dem sich die Release-layer aufl6st, wobei sich der 
getrocknete Matrixfilm von dem Tragert)and abtrennt. Im allge- 
meinen wird der belegte Tragerfilm vor dem Aufwickeln auf die 
Speichertrommel nicht mit einer Mineralsiure behandelt, da 
25 der erhaltene SiOj-Film sich dabei bereits teilweise von dem ' 
Tragerband 16sen kann. Nach der Aufldsung der Release-layer 
liegen Matrixpiattchen vor, die abgetrennt und mit einer 
Mineralsaure behandelt werden. 
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Die beschriebene Trommelanordnung kaim auch fOr eine quasi- 
kontiimierliche ErozeBfOhrung benutzt werden. Dazu wird das 
Tragerband in einem ersten Schritt ndt dem Precursor belegt, 
der dann getrocknet wird. Nach vollstSndiger Aufwicklung des 
ndt dem getrockneten Matrixf ilm belegten TrSgerbands auf die 
Speichertroranel wird der Precursoibebaiter gegen ein Mine- 
ralsaur^>ad ausgetauschtf das belegte Tragerband wird dann 
dnrch das Mineralbad abgewickelt, wbbei sich die Lauf richtung 
des Tragerbandes ancfert tand die Vorrats- und Speicherrollen 
vertauscht sind. Das Tragerband ist nach Passieren des Saure- 
bads und ggf - einer abstreifvorrichtung von dem Matrixfilm 
befreit, und ein neuer Zyklus kann beginnen. Dieses modifi- 
zierte Trommelverfahren ist eine Variante des in Fig. 1 
gezeigten kontinuierlichen Bandverfahrens und bat gegenfiber 
dieseia baufig den VorteU, daB die entaptechende Anordnung 
konpakter gebaut werden kann; nachteilig ist dsr nach der 
vollstandigen Abwicklung des Bandes erforderliche Wfechsel von 
Wasserglas- und saurebehSJLter. 

Die hier beschriebenen Anordntjngen sind beispielhaft zu 
verstehen und sollen die Erf indung erlSiitern, ohne sie zu 
begrenzen. Allgemein sind kontinuierliche Prozeflfiihrungan 
quasi-kontinuierlichen oder gar diskontinuierlichen Pro- 
zeBfuhrungen gegeniiber bevorzugt. 

Es hat sich gezeigt, daB die Verwendung von Bandem, welche 
auf thennisch stabUen Kunststoffen basieren, vielf ach vor- 
teilhaft ist. Die Erweichungstomperatur des Kunststoffs 
sollte vorzugsweise nicht kleiner als 150 "C und insbesondere 
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nicht kleiner als 180 **C sein, tun ausreichend hohe Trock- 
nungsteraperaturen 2u gewahr leisten . Weiterhin sollte das 
Kxmststoffraaterial chemisch weitgehend inert sein und insbe- 
sondere von verdiinnten Mineredsauren nicht angegriffen wer- 
5 den. Geeignete Bandmaterialien sind z-B. Polyethylentereph- 
thalatr andere Polyester und PolyacryXater vobei diese 
Auf zahlxmg nur zxir Eriauterung dient und die Erf indung nicht 
beschrSnken soil* 

10 Die Kunststoffbander weisen typischerweise eine Dicke von 

einigen 10 pm bis zu einigen mm auf, wobei i.a. Dicken zwi- 
schen 0,1 und 2 mm besonders bevorzugt sind. In Extremf alien 
kSnnen aber auch dickere Kunststoffbander verwendet weirden. 
Die Breite und I*ange der Kunststoffbander ist i.a. wenigier 

15 kritisch und kann im Hinblick auf die jeweiligen Anforderun- 
gen optlmiert werden. 

Derartige Kunststoffbander weisen in der Kegel ohnehin eine 
glatte CMberfiache auf. 

20 

Es konnen aber auch diinne Metallbander aus z.B. saureresi- 
stentem, beschichteten Edelstahl oder anderen gegeniiber 
verdiinnten Mineralsauren inerten Metallen verwendet werden, 
wobei die geometrischen Abmessungen dieser Bander im wesent- 
25 lichen denen von Kunststoffbandem entsfprechen . Die Metall- 
bander weisen eine hohe Flexibilitat und Stabilitat auf und 
konnen zur ErhShting der Gberf ISchengute nach herkommlichen 
Verfahren poliert werden. 
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Auf das als Tragermedium verwendete Band kann ggf . zunachst 
eine Release-layer atifgebracht werden, urn die Ablosxang des 
MatriyfiliT'S zu erleichtem; in qaasi-kontinuierlichen Prozes- 
sen ist die fiufbringung einer Release-layer ggf , 
5 xminnganglich. 

Als Release-layer Icann z.B. eine dunne Schicht eines 
wasserloslichen Polymers wie z.B, Polyvinylalkohol PVA die* 
nen, die sich in dem Saurebad aiif lost tmd dadurch zu einer 

10 vollstandigen Abtrennng des Matrixfilms fxiUrt. In 

US 3 138 475 werden als Materialien fur die Release-layer 
Silikonlacke und Stoffe wie z.B. Hartwachse/ die sich beim 
Erhitzen ohne RuBbildung verf luchtigen Oder zersetzen, vorge- 
schlagen. Die Verwendung einer Release-layer auch bei konti- 

15 nuierlichen Prozessen hat den Vtateil, daA ggf. auf eine 
Abstreifvorrichtung verzichtet werden kann. 

Die Herstellung der erf indungsgemafien Pigmente kann auch mit 
Hilfe eines kontinuierlichen Trommelverfahrens erf olgen, das 
20 nachfolgend an Hand der schematischen Skizze in Figur 2 
erltutert werden soil. 

An einer rotierenden Trommel (1) sind in bestimmten Abschnit- 
ten die Vorrichtungen fur die einzelnen Verf ahrensstuf en 
25 angeordent/ wie sie bereits fiir ein endloses Band beschrieben 
wurden. Ein Precursor wird als dunner Film auf die sSure- 
bestandige Oberflache aufgetragen. Das Auftragen erfolgt 
bevorzugt iiber ein Walzensystem 2, es kann aber auch durch 
eine Spruhvorrichtung 3 erfolgen. Die Trommel durchlaxift dann 
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eine Zone, die als Trockenzone Oder Reaktionszone ausgelegt 
ist« Der fliissige Film wird hier verfestigt, indeah er ent- 
weder iiber eine Vorrichtung 4 mit Strahlung beauf schlagt 
und/oder iiber eine Spriihvorrichtiing 5 mit Reagenzien, zxim 
5 Beispiel mit Saure, versetzt wird. 

Die Verfestigung des Films Icann durch Infrarotstrahlen, durch 
Mikrowellen, durch Heifiluft Oder durch Beheizen der Trommel 
von innen erfolgen. 

10 

Die erhaltene Schicht wird von der Trcmmieloberf lache durch 
eine Abtrennvorrichtung 6 abgetrennt. Das Abtrennen kann mit 
Hilfe einer Luftduse, eines sogenannten Luftmessers, durch 
einen Wasserstrahl oder eine mechanische Vorrichtung erf ol- 
15 gen. Dsis erhaltene plattchenformige Material wird dann, wie 
bereits beschrieben^ weiterverarbeitet. 

Als Precursor fur die Herstellung der erf indrnigsgemSBen 
Pigmente wird vorzugsweise kommerziell erhSltliches Wasser- 
20 glas verwendet; so ist von E. Merck, Darmstadt unter der 

Bezeichnung Natronwasserglas reinst (Bestell-Nr. 5621) ein 
35%iges Narffasserglas erhSltlich, wobei es sich um auf die 
Masse des Wasserglases bezogene Massenprozente bandelt. 

25 Daneben konnen auch K- oder Ammoniuro-Wasserglas bzw. deren 
Mischungen verwendet werden. Das konanerziell erhaltliche 
Wasserglas wird je nach seiner Konzentration vorzugsweise mit 
Wasser verdiinnt, bis eine etwa 5-25%ige und insbesondere 
10-20%ige wafirige Losung vorliegt. 
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Durch Zusatze konnen die Eigenschaften der Wasserglaslosung 
und der Matrix modifiziert werden. So t)ewirJct z.B. in Zusatz 
von Na-Aluminatlosting fSi: Al-Verhaltnis etwa 100:1) eine 
&iderung der Eigenschaften der Matrixteilchen^ was zu einer 
5 besseren Verarbeitbarkeit fuhren kann, Besonders bevorzugte 
Ziasatze sind Aluminatr Borat und/odeJC Phosphat. 

Daneben k5nnen der Wasserglaslosung auch weitere Additive, 
beispielsweise oberflachenaktive Substanzen Oder Visko- 
XO sitatserhoher zugesetzt werden. 

Die Dicke des auf das Tragerband auf gebrachten Wasserglas- 
f iljns wird bei konstanter Bandgeschwindigkeit gegebenenf alls 
durch die variable Bl^de reguliert* Das Band wird in dem 

15 Blendenbereich durch geeignet angeordnete Rollen srfir planar 
gehalten, d*h. es wird jedes "Durchhangen" vermieden. Die 
Blende ist am xanteren Ende vorzugsweise schneidenf onnig 
ausgebildet; die Blendenkante wird sehr prazise justiert/ 
wobei der Abstand zwischen Blendenunterkante und Bandober- 

20 flache typischerweise zwischen etwa 1 und 20 Jim betragt. Der 
Abstand kann typischerweise auf eine Genauigkeit von etwa 
± 1 pm Oder weniger eingestellt werden. Da sich bei einer 
Wasserglaskonzentration von etwa 15 % die Dicke der nach dem 
Gluhen ^haltenen SiOz-Partikel etwa auf 1/10 der Dicke des 

25 urspriinglichen Wasserglasfilms vermindert hat, bedeutet dies, 
dafi die Schichtdickentoleranz der SiOj-Partikel etwa ± 0,1 pm 
betray; betragt die Schichtdicke der SiOa-Partikel 0,5 
Oder mehr, sind dies 20 % Oder weniger, was i.a, als aus- 
reichend betrachtet werden kann. Bei in der Praxis sehr 

30 



wo 93/08237 



-29- 



PCr/EP92/02351 



gebrauchlichen Schichtdicken von etwa 1 od r roehr betr^gt 
die Schichtdickentoleranz 10 % Oder weniger. Sollen sehr 
diinne Plattchen mit einer Dicke von z.B. weniger als 0,5 lun 
mit einer Schichtdicdcentoleranz von etwa 10 % erhalten wer- 
den, konnen hierzu starker verdJinnte Wasserglasldsungen 
verwendet werden. 

Durch die Wahl der Konzentration der Wasserglaslosung und der 
Trockniingsbedingungen kann die Schichtdicke und die Schicht- 
dickentoleranz der erf indungsgemSBen Substrate gezielt beein- 
fluBt warden, und es konnen auch sehr dOnne Teilchen mit 
einer Schichtdickentoleranz {- Standardabweichung der 
Schichtdicke) von etwa 10 % erhalten werden. PiattchenfSrmige 
Siliciumstibstrate mit einer derart wohldefinierten Schicht- 
dickenverteilung sind im Stand der Technik nicht beschidLtiDen 
und mit den bekannten Herstelliingsverf ahren auch nicht 
zuganglich. 

Die nach dem erfindungsgemSBen Verf ahren hergestellten 
piattchenf orxoigen Pigmente zeichnen sich durch eine ausge- 
zeichnete Oberf lachengQte und eine sehr gleichmaflige Dicke 
aus. Die als Dickentoleranz bezeichnete Stand ar da b weichung 
ist nicht groBer als 10 %• Durch die planparallele Oberf lache 
xand die enge Dickentoleranz der Matri^qplattchen wird eine 
sehr grofie Farbreinheit und sehr hohe Faii>starke erreicht. 
Hinsichtlich ihrer Bigenschaften, z.B. ihres Deckvermogens, 
konnen sie im Hinblick auf die jewei.lige Anwendung 
mafigeschneidert werden, da das Deckvermogen von der Anzahl 
der Pigmentpartikel in der Matrix abhangt- Je mehr Pigment- 
30 partikel in der Matrix suspendiert werden, urn so groBer ist 
das Deckvermogen. 
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Die Farbe von Pigmenten, welche eingelagerte RuBpartikel 
enthalten^ kann je nach der Konzentration der RuBpartikel 
z.B. von altweiB xiber hellgrau^ metallfarfaigr dunkelgrau bis 
Mn zu schwarz reichen. Besonders interessant sind inetallfar- 
5 bige vxid insbesondere aluminiisofaxbige Pigmente. 

Die nach dem erf indungsgem§fien Verf ahren hez^estellten Pig- 
mente haben ein sehr breites Anwendungsspektrum. 

10 Sie konnen in Formalienmgen vri.e Lacken, Kosmetika Oder 
Kianststoffen verwendet werden. Die Pigmente konnen einen 
hohen Formfaktor (a^>ect ratio) aufweisen. Sie konnen daher 
Lacken Oder Kunststoffen als Diffusionsbarriere/ z.b- spezi- 
en als Korrosionsschtitzmittel (Dif fusionsbarrlere fur Sauer- 

15 stoff) zugesetzt werden. 

Die komplette Offenbarung aller vor- und nachstebend aufgefQhrten 
Anmeidungen, Patente und Veroffentlichungen sowie der korrespondierenden 
Anmeldungen DE P 4134600 f 18.T0,t991). DE P 4138376 (22.11.1991), 
DE P . 4212119 (10.04.1992), DE P 4215276 (09.05.1992) sInd durch 

20 

Bezugnahme irr dieser Anmeldung enthalten. 

Die ira folgenden angegebenen Beispiele sollen die Erfindung erlautern, 
ohne sie zu begrenzen. 

25 
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Beiapial 1 

Bin umlaufendes Band aus Polyethylenterepbthalat (Melinex 0; 
Hersteller ICI; Breite: 12,5 cm; Geschwindigkeit : 10 m/min) 

5 wird durch Walzenbeschichtung Im Gegenlauf (xevers roll coa- 
ting) mit eii^ Wasserglasfilm von etwa 10 lim Diclce belegt. 
Die Wasserglasiasung wird durch VerdOnnen von handelsGblichem 
Wasserglas (Natronwasserglas reinst, Hersteller: E. Merck) 
mit Wasser im Verhaitnis 1 zu 2,5 hergestellt, wdbei noch 

10 0,2 Gew.% eines Tensides (Pricol extra, Hersteller: Henkel) 
zugemischt werden. Die vettlQnnte Wasserglaslfisung hat einen 
Siliziumdioxidgehalt von 7,7 %. Der Wasserglasfilm wird in 
einer Trocknungsstrecke durch Beauf schlagung mit Infrarot- 
strahiung und Heiflluft getrocknet. Anschliefiend durchlSuft 
15 das Band ein saurebad mit 10%iger Salzsaure und nadifolgend 
ein Wasserbad. Beim Verlassen des Wasserbades wird der gel- 
artige Siliziumdioxidfilm durch einen Wasserstrahl abgelfist 
und in das Wasserbad gespult. Die plattchenfSrmigen Bruch- 
stiicke werden in einer Filterschleuder f iltriert xmd mit 
20 vollentsalztem Wasser gewaschen, bis sich ein pH-^Jert von 5 
bis 6 einstellt. Der Filterkuchen wird in einer LabormOhle 
(Rotor GT 800, Hersteller: Rotor) in wSflriger Suspension bei 
Stufe 5 zerkleinert. 

25 Die erhaltenen Si02-Plattchen haben einen Durchmesser von 20 
bis 100 und eine durchschnittliche Dicke von 500 nm. 
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Baimiel 2 

6 g Benetzungshilfsmittel (Pricol GV; Hersteller: Hentel) 
werden in 2 I vollentsalztem Wasser geldst* In diese Ldsvtng 
5 wlrd 1 1 Natronwasserglas reinst (Harsteller: E. tferck) 

eingeruhrt. Zu dieser Losung yterden 100 ml einer Aluminat- 
StammlSsung gegeben, die durcb Ldsen von 32 g Natriumaluminat 
in 500 ml vollentsalztea Wasser hergestellt wird. 

10 Die Losimg wird, wie in Beispiel 1 beschrieben,^ auf einem 
endlosen Band verarfaeitet^ 

Man erhait eine plattchenformige SiQ2-Matrix mit Aliiminixim als 
Netzwerltibildner in einer Konzentration von 1 Atam-% bezogen 
15 auf Silizium. 

Bairoiel 3 

6 g Benetzungshilfsmittel (Pricol G^; Hersteller: Henkel) 
20 werden in 2 1 vollentsalztCTi Wasser gelSst. In diese Losung 
wird 1 1 Natronwasserglas reinst (Hersteller: E, Merck) 
eingeriihrt* Zu dieser Losung werden 100 mi einer Borat- 
Stammlosxang gegeben,^ die durch Losen von 21 g Borsaure (Her- 
steller: E. Merck) in 300 ml vollentsalztem Wasser und Ein- 
25 stellen des pBhWertes mit verdunnter Natronlauge auf einen 
Wert von 12 hergestellt wird. 
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Die Losxang wird, wie in Beispiel 1 beschrieben, auf einem 
endlosen Band verarbeitet. 

Man erhalt eine plattchenformige Si02-Matrix mit Bor als 
5 Netzwerkbildner in einer Ronzentration von 1 Atom-% bezogen 
axif Silizium. 

10 6 g Benetzungshilfsmittel (Pricol GV; Hersteller: Henkel) 

werden in 2 1 vollentsalztem Wasser gelost. In diese LSsxing 
wird 1 1 Natronwasserglas reinst (Hersteller: E. Merck) 
eingeriiihrt. Zu dieser LSsiing werden 100 ml einer Phosphat- 
Stammlosung gegeben, die durch Losen von 24 g NaaHPO^ x 12 H2O 

15 (Hersteller: E. Merck) in 300 ml vollentsalztem Wasser und 

Einstellen des pH-Wertes mit verdiinnter Natronlauge auf einen 
Wert von 12 hergestellt wird* 

Die .L5sting wird, wie in Beispiel 1 beschrieben, auf ein^i 
20 endlosen Band verarbeitet. 

Man erhalt eine plattchenformige SiOa^Matrix mit Phosphor als 
Netzwerkbildner in einer Konzentration von 1 Atom-% bezogen 
auf Silizixam* 
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Baispiel 5 

100 g SiQa^Plattchen werden in 1500 ml vollentsalztem Wasser 
suspendiert. ZiinSchst wird unter starkem Ruliren bei 75 und 
5 pH 1/8 eine SiiCl4-L5sung {Herstellung: 11,5 g SnCl4 werden mit 
3a mi konzentxierter SalzsSure versetzt und diese Losung ndt 
vollentsalztem Wasser auf 192 ml aufgefullt) mlt elner 
Dosierrate von 0,5 ml/min zugetropft* Anschliefiend wird unter 
gleichen Bedingungen land mit gleicher Dosierrate eine TiCl4-- 
Losung (TiCl4-Gehalt: 375 g/1) zugetropft. Der pH-Wert wird 
jeweils durch Zugabe von 16%iger Natronlauge konstant gehal- 
ten. 

Nach Zugabe von etwa 110 ml wird das Produkt filt3n.ert, mit 

L5 

vollentsalzt^ Wasser neutral gewaschen, getrocknet und bei 
800 *C 30 min gegliiht. 

Man erhalt ein boch transparentes^ silberfaidbenes 
Intezfejrenzpigment mit ausgezeichnetem Glanz. 

10 

Die coloristischen Daten im Vergleich mit einem silberf arbe- 
nen Interferenzpigment auf Basis von Glimmer (Iriodin 130/ 
Hersteller: Merck) sind in Tabelle 1 enthalten. 
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Beispi 1 6 

100 g Si02-Plattchen werden in 1500 ml vallentsalztem Wasser 
suspendiert. Zxinachst wird xinter starkem Ruhren bei 75 ®C und 
5 pH 1,8 eine SnCl4-Losung (Herstellung: 11,5 g SnCl4 werden mit 
38 ml konzentrierter SalzsSure versetzt und dlese Iidsung mit 
vollenlisalztem Wasser auf 192 ml aufgefullt) mit einer 
Dosierrate von 0,5 ml/min zugetrppft. Anschliefiend wird unter 
gleichen Bedingiangen vnd mit gleicher Dosierrate eine TiCl4- 
Lostjng (TiCl^-Gehalt: 375 g/1) zugetrppft. Der pH-Wert wird 

jeweils durcA Zugabe von 16%iger Natronlauge konstant gehal- 
ten. 



Nach Zugabe von etwa 220 ml wird das Produkt filtriert, mit 
vollentsalztCTi Wasser neutral gewaschen, getrocknet und bei 
800 •C 30 min gegluht. 

Man erhalt ein hoch transparentes, goldgelbes Inteferenz- 
pigment mit ausgezeichnetem Glanz* 

20 

Die coloristischen Daten im Vergleich mit einem goldgelben 
Interferenzpigment auf Basis von Glimmer (Iriodin 207, Her- 
steller: E. Merck) sind in Tabelle 1 enthalten. 

25 

BeisDial 7 

100 g Si02-Plattchen werden in 1500 ml vollentsalztem Wasser 
suspendiert. Zunachst wird unter starkem RQhren bei 75 und 
pH 1,8 eine SnCl4-L6sung (Herstellung: 11,5 g SnCl^ werden mit 
38 ml konzentrierter Salzsaure versetzt \ind diese Losung mit 
vollentsalztem Wasser auf 192 ml aufgefullt) mit einer 
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Dosierrate von 0,5 ml/min zugetropft, Anschliefiend wird unter 
gleichen Bedingungen und mit gleicher Dosierrate eine TiCl4- 
Losiing (TiCl4-Gehalt: 375 g/1) zugetropft. Der pH-Wert wird 
jeweils durch Zugabe von 16%iger Natronlauge konstant gehalt 
ten. Gegebenenfalls mOssen durch Nebenhydrolyse entstehende 
Produlcte durch Sedimentation beseitigt werden. 

Nach Zugabe von etwa 570 ml wird das Prpdukt filtriert, mit 
vollentsalztem Wasser neutral gewaschen, getrocknet und bei 
800 *C 30 min gegliflit. 



Man erhalt ein hoch transparentes^ rotes Interferenzpigment 
mit ausgezeichnetem 61anz» 

Die coloristischen Daten im Vergleich mit einem roten Inter- 
ferenzpigment auf Basis von Glimmer {Iriodin 215, Hersteller: 
E» Merck) sind in Tabelle 1 enthalten, 

Beispiel 8 

20 

100 g SiOa-Plattchen werden in 1500 ml vollentsalztCTi Wasser 
suspendiert. Unter staricem Ruhren wird bei 75 und pH 4,0 
eine FeCla-Losung (FeCla-Gehalt : 5,4 %) mit einer Geschwindig- 
keit von 0,5 ml/min zugetropft. Der pH-Wert wird durch Zugabe 

25 

von verdunnter Natronlauge konstant gehalten. 
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Nach Zugabe von etwa 1200 ml wird das Produ3ct filtriert, mit 
vollentsalztem Wasser neutral gewaschen, getrocknet und bei 
800 °C 30 min gegluht* 
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Man erhalt ein leuchtend bronzefarbenes Ef fektpigment mit 
ausgezeichnetem Glanz und hoher Brillanz. 

Die coloristischen Daten im Verglelch mit einem bronzefarbe- 
nen Effektpigment auf Basis von Glimmer {Iriodin 530, Her- 
steller: E. Merck) sind in Tabelle 1 enthalten. 

Beiypiel 9 



10 100 g SiOz-Piattchen werden in 1500 ml vollentsalztem Wasser 
suspendiert. Unter starkem Ruhren wird bei 75 land pH 4,0 
eine Eisenchlorid-Losung (FeClaHSehalt : 5,4 %) mit einer 
Geschwindigkeit von 0,5 ml/min zugetropft. Der pH-Wert wird 
durch Zugabe von verdunnter Natronlauge konstant gehalten« 
Gegebenenfalls miissen durch Nebenhydrolyse entstehende Pro- 
du)cte durch Sedimentation beseitigt werden. 

Nach Zugabe von etwa 1375 ml wird das Produkt filtriert, mit 
vollentsalztem Wasser neutral gewaschen, getrocknet und bei 
20 800 ^•C 30 min gegluht. 

Man erhalt ein hoch transparentes, rotes Effektpigment mit 
ausgezeichnetem Glanz. 

^5 Die coloristischen Daten im Vergleich mit einem weinroten 

Effektpigment auf Basis von Glimmer (Iriodin 534, Hersteller: 
E. Merck) sind in Tabelle 1 enthalten. 
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Zu der in Beisplel 1 beschriebenen Wasserglaslosung werden 
aiafier 0,2 Gew.% eines Ten3ides (Pricol extra/ Hersteller: 
5 Henkel) zusatzlich 0,2 Gew.% Methylehblau (Hersteller; 
E* Meztdc) zugegeben. Das G^nisch wizd wie im Beispiel 1 
besch3n.ebenjr aiif ein endloses Band axifgebracht und verarbei- 
tet. Das nach dem Mahlen in der Labonnuhle erhaltene Produlct 
wird 60 Minuten bei 110 ®C getrocknet, 

10 

Man erhalt blaue, glSnzende SiQz-Plattchen mit hoher Trans- 
pcurenz. 

BeisDiel 11 

15 

200 g der gemafi Beispiel 7 erhaltenen blauen Si02--Plattchen 
werden in 2 1 vollentsalztem Wasser snspendiert, die Suspen- 
sion anf 60 **C erwannt und mit 2 n Natronlauge auf pH 9 
eingestellt* Ifeter starkem Rigiren und Konstanthalten der 

20 Temperatur werden 250 ml NatronwasserglaslSsung mit einer 
Geschwindigkeit von 1 ml/min zudosiert. Die Natronweisser- 
glaslosung wird hergestellt, indem 26 ml Natronwasserglas 
reinst {Hersteller: E. Merck> mit 224 ml vollentsalztem 
Wasser verdunnt warden. Durch kontrollierte Zugabe von 

25 verdunnter Salzsaure wird bei pH-Wert bei 9 gehalten. 

Nach der Beschichtung mit SxOz wird das Produkt direkt mit 
einer reflektierenden Metalloxid-Interferenzschicht nach 
bekannten Verfahren, beispiels.weise nach dem in US 4 086 100, 
Beispiel 1 beschriebenen Verfahren, weiterbeschichtet. 
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Beigpial 12 

Zu der in Beisplel 1 beschriebenen Wasserglaslosung wird eine 
waflrige LSsung von Zitronensaure (Hersteller: E. Mercdc) und 
CrCl3 X S.HjO (Hersteller: E. Merck) gegeben, urn eine Konzen- 
tratlon von 7 % Zitronensaure und 3 % CrClj x 6 H2O in der 
Wasserglaslosung zu erhalten. AuBerdem wexden 3 % Texapon» 
(Hersteller: Henkel) als Benetzhilfsstoff zugegeben. Das 
Gemisch wird, wie in Beispiel 1 beschrieben, auf ein endloses 
Band aufgebracht und verarbeitet. Das nach dem Mahlen in der 
Laborraiihle erhaltene Produkt wird 60 ndn bei 110 «»c getrock- 
net. Man erhalt glanzende, olivgriine Piattchen mit hoher 
Transparenz. 

Belspiftl 13 

Zu der in Beispiel 1 beschriebenen Wasserglaslosung wird eine 
waflrige Ldsung von Natriumtnethylendiamintetraacetat (Herstel- 
ler: E. Merck) und C0CI2 x 6 H2O (Hersteller: E. Merck) gege- 
ben, um eine Konzentration von 8 % Natriummethylendiamin- 
tetraacetat und 3 % C0CI2 x 6 HjO in der Wasserglaslosung zu 
erhalten. AuBerdem werden 3 % Texapon* (Hersteller: Henkel) 
als Benetzhilfsstoff zugegeben. Das Gemisch wird, wie in 
Beispiel 1 beschrieben, auf ein endloses Band aufgebracht und 
verarbeitet. Das nach dem Mahlen in der LabonnQhle erhaltene 
Produkt wird 60 min bei 110 getrocknet. Man erhait glan- 
zende, lilafarbene Piattchen mit hoher Transparenz. 
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Boispiel 14 

Zu der in Beispiel 1 bescdiriebenen WasserglasXosmg wird eine 
waBrige Losung von Weins&xire {Herstelleri E. Merck) und 

5 FeCla X 6 H2O (Hersteller: E. M&rck) gegeben, um eine Konzen- 
tration von 6 % Weinsaure und 8 % Fed? x 6 H2O in der ffasser- 
glaslosung zu ertaalten* AufierdCTi werden 3 % Texaporsfi (Her- 
steller: Henkel) als Benetzhilfsstoff zugegeben. Deis Gemisch 
wird, wie in Beispiel 1 beschrieben, auf ein endloses Band 

^0 aufgebracht und verarbeitet. Das nach deni Mahlen in der 

LabormiShle erhaltene Produkt wird 60 min bei 110 **C getrock- 
net. Man erhalt glanzende, braunlich-gelbe Plattchen mit 
hoher Transparenz. 

In einer PerlmOhle (Dispermat CV; Hersteller: VMarGetzmann) 
weztien 500 ml einer 3%igen Dispersion von Titandioxid-Parti- 
keln {R506; Hersteller: Sachtleben Chemie; durchschnittliche 

20 TeilchengroBe: 440 nm) in einer Wasserglaslosung (Natron- 

wasserglas reinst; Hersteller: £• Merck; Verdunnungsverhait- 
nis mit Wasser 1:2,5) hergestellt, Zur besseren Dispergier- 
barkeit werden 0,5 Gew»%, bezogen auf Titandioxid eines 
Stabilisators (HXDROPAIAT® 884, Hersteller: Henkel) sowie zur 

25 besseren Benetzbarkeit des endlosen Bandes 1 Gew.%, bezogen - 
auf die fertige Dispersion eines Benet zhi If smittels 
(HXDRDPALM® 875, Hersteller: Henkel) zugesetzt. 
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Die Dispersion wurde, wie in Beispiel 1 l>eschrieben^ auf ein 
endloses Band als diinner Film aufgebracht xind das Band durch 
eine TrocknungsstrecJce gefiihrt, wo der Film durch Infrarot- 
strahlen xind Heifiluft getrockhet wird, Anschliefiend wird das 
5 Band durch ein S^urebad und ein Wassedt>ad gefuhrt. Beim 

Verlassen des Wasserbades wdLrd der gelartige Film durch einen 

Wasserstrahl vom Band abgelSst und in das Hasserbad gespult. 

Die abgeiasten Bruchstiicke des Film werden wie in Beispiel 1 

weiterverarbeitet . 

10 

100 g der aus der Labormiihle erhaltenen Plattchen werden in 
2,5 1 vollentsalztem Wasser sxaspendiert und nach dem in 
US 4 086 100/ Beispiel 1 beschriebenen Verfahren mit Titan- 
dioxid in der Rutilform belegt. 

IS 

Man erhSilt ein hochdeckendes, iveifies Pigment mit einem 
silbemen Glanz* 

B^ypiel 1£ 

20 

12,3 g DPP-Rot (Hersteller: Ciba Geigy) , TeilchengroBe: 
50 nm, 

1,2 g Stabilisator W-22 (Hersteller: Krahn-Chemie) , 
50 g vollentsalztes Wasser und 
25 200 g Zirkonperlen (1-2,5 mm) 

werden fur 90 min bei 2000 U/min gemahlen. Anschliefiend 
werden die Perlen gesiebt und die erhaltene Suspension mit 
800 ml vollentsalztem Wasser sowie 300 ml Natronwasserglas 
30 reinst (Hersteller: E. Merck) verruhrt. Das (Semisch wird. 
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wie in Beispiel 1 beschrieben, auf einem endlosen Band ver- 
arbeitet. Die aus der labornfiihle erhaltenen Plattchen werden 
bei 110 fur eine Stunde getrocknet. Man erhait ein 
glanzendes, rotes Pigment* 

5 

50 g der in Beispiel 16 erhaltenen Plattchen werden in 1 1 
Wasser suspendiert. Zuntchst wird tinter kraftigem Riihren bei 

10 75 und pH 1^8 eine SnCl4-Losung (Herstellung: 5^8 g 

SnCl4 * 5 H2O in 7 ml konzentrierter Salzsaure sowie 75 ml 
Wasser gelost) mit einer Rate von 0,6 ml/min zudosiert. 
Anschliefiend wird die Temperatur auf 90 erhoht und der pH 
auf 1,5 abgesenkt. Wahrend der Zugabe von TiCl4-Losung 

^ (TiCl4-Gehalt = 380 g/1) mit 0,6 ml/min wird der jeweils 
cKirc>t Zugabe von verdunnter Natronlauge konstant gehalten. 

Nach Zugabe von etwa 100 ml TiCl4-Losung erhSlt man eine 
silberfarbene Interferenz, nach 195 ml eine rote, nach 275 ml 
eine blaue und nach 300 ml eine grune. 

Die Produkte werden filtriert, gewaschen und getrocknet . 

Die verschiedenen Interferenzfarbpigmente zeig^ blickwinkel- 

unabhangig die rote Korperf arbe des Substrates und blickwin- 

25 

kelabhangig die Interferenzfaxbe durch die TiOa-Beschichtung, 
d^h. einen Farbflopp-Effekt. 
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Kolorls tische Meflwerte zum FarbflODD-Pioment-- 



Die angegebenen Mefiwerte slnd CIE-L*A*B* Werte einer 1,7 % 
LadcJcarte auf sch%#arzem Ontergrund. Die Meflgeometgrie betrugi 
die Interferenzfarbe 70'* (Beleuchten) / 95' (Messen) [GlanzJ, 
die K6rperfazt)e 45° (Beleuchten) / 90* (Messen) . 
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Die erhaltenen Farborte sind in Fig. 3 dargestellt. 
20 BaisDiel 18 

82,2 g DERUSSOL C (RuBdispersion w = 2i %, Hersteller: 
Degussa) werden mit 300 ml Natronwasserglas reinst (Herstel- 
ler: E. Merck) iind 680 ml vollentsalzton Wasser verrmirt. 

25 Anschliefiend wer(ten 2,1 g Pricol (Hersteller: Henkel) als 

Benetzhilfsmittel in der Suspension aufgeldst. Die Su^)ension 
wird, wie in Beispiel 1 beschrieben, auf einem endlosen Band 
verarbeitet. Die aus der Labonniaae erhalten^ Plattchen 
werden in Wasser suspendiert \ind mit Titandioxid nach dem 

30 in US 4 086 100 beschriebenen Verfahren beschichtet. 
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Die beschiditeten Piatt chen werden bei 800 unter Schutzgas 
gegluht und in bekannter Weise auf gearbeitet > Man erhsilt in 
Abhangigkeit von der Dicke der Ti02-Interferenzschicht ver- 
schiedenfarbige (z.B, silber^ gold/ rot^ blau, grun) Koxper* 
5 fajdDenpigmente. 

115/3 g Eisenoxid-rot (Hersteller: BAYERy^ 
10 3, 9 g Stabilisator W-22 (Hersteller: Krahn-Chemie> / 

600 g vollentsalztes Wcisser und 
200 g Zirkonperlen (Durchmesser: 1-2,5 inm) 

werden fur 1 Stunde bei 3000 U/min in einer Perlmuhle gemah- 
15 len. Nach dem Absi^ben der Perlen wird die Suspension mit 
2250 ml vollentsalztem Wasser und 1140 ml Natronwasserglas 
reinst (Hersteller: Merck) verrtihrt. 

Die Suspension wird, wie in Beispiel 1 beschrieben, auf einem 
20 endlosen Band verarbeitet. Die aus der Labormuhle erhaltenen/ 
roten Plattchen werden in Wasser suspendiert und mit Metall- 
oxiden nach b^cannten Verfahren, beispielsweise nach dem in 
US 4 086 100 beschriebenen Verfahren, axif Interferenzfarben 
beschichtet. 
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Beispiel 20 

115,3 g Eisenoxid-gelb (Hersteller: BAYER), 

3,9 g Stabilisator W-22 (Hersteller: Krahn-Chemie) , 
5 600 g vollentsalztes Wasser und 

200 g Zlrkonperlen (Durchmesser: 1-2,5 mm) 

werden fiar 1 Stimde bei 3000 U/min in einer Perlimihle gemah- 
len. Nach dem Absieben der Perlen wird die Suspension mit 
10 2250 ml vollentsalztem Wasser und 1140 ml Natronwasserglas 
reinst {Hersteller: E. Merck) vermischt* 

Die Suspension wird, wie in Beispiel 1 beschrieben, auf ein«n 
endlosen Band verarbeitet. Die aus der Labonnuhle erhaltenen, 
15 gelben Plattchen werden in Wasser suspendiert lind Mt Metali- 
oxiden nach bekannten Verfahren, beispielsweise nach doi in 
OS 4 086 100 beschriebenen Verfahren, auf Interferenzfarben 
beschichtet . 

20 Boispiftl 21 

115,3 g Eisenoxid-^schwarz (Hersteller: CBDDA) 

3,9 g Stabilisator W-22 (Hersteller: KrahnHChemie) , 
600 g vollentsalztes Wasser xind 
25 200 g Zirkonperlen (Durchmesser: 1-2,5 mm) 

werden fxir 1 Stxmde bei 3000 U/min in einer Perlmuhle gemah- 
len. Nach dem Absieben der Perlen wird die Suspension mit 
2250 ml vollentsalztem Wasser und 1140 ml Natronwasserglas 
30 reinst (Hersteller: E. Merck) vermischt. 
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10 



Die suspension wird, wie in Beispiel 1 beschrieben, auf einem 
endlosen Band verarbeitet. Die au* der Labor»Qhle erhaltenen, 
schwarzen PlSttchen werden in Wasser suspendiert und mit 
Metalloxiden nach bekannten Verfahren, beispielsweise nach 
dem in US 4 086 100 bescbriebenen Verfahren, auf Interferenz- 
farben beschichtet. 

pa^ffpi^ 22 

115,3 g Chromoxid (HersteUer: CBODA) 

3,9 g Stabilisator W-22 (Hersteller: Krahn-Chemie) , 
600 g vollentsalztes Wasser und 
200 g Zirkonperlen (Durchmesser: 1-2,5 nm^ 

werden fur 1 Stunde bei 3000 O/min in einer PerlmQhle gemah- 
len. Nach deia flbsieben der Perlen wird die Suspension mit 
2250 ml vollentsalztem Wasser und 1140 ml Natronwasserglas 
reinst (Hersteller: E. Mercky vermischt. 

Die Suspension wird, wie in Beispiel 1 beschrieben, auf einem 
endlosen Band verarbeitet. Die aus der LabormtShle erbaltenen, 
grunen Piattchen werden in Wasser suspendiert und mit Metal- 
loxiden nach bekannten Verfahren, beispielsweise nach dem in 
US 4 086 100 bescbriebenen Verfahren, auf Interferenzfatben 
25 beschichtet. 
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BeisplQl 23 

115,3 g Berliner Blau (Hersteller: CRODA) 

3,9 g Stabilisator W-22 (Hersteller: Krahn-Chemie) , 
5 600 g vollentScuLztes Wasser tmd 

200 g Zirkonperlen (Durchmesser: 1-2,5 urn) 

TOrden fiir 1 Stiande bei 3000 U/min in einer Perlmuhle gemah- 
len. Nach dem TUDsieben der Perlen wird die Suspension init 
10 2250 ml vollentsalztem Wasser vind 1140 ml Natronwasserglas 
reinst (Hersteller: E. Merck) vermischt. 

Die Suspension wird, wie in Beispiel 1 loeschrieben, auf einem 
endlosen Band verarbeitet. Die aus der Labormiihle erhaltenen, 
15 blauen Piattchen werden in Wasser suqpendiert und mit Metal- 
loxiden nach bekannten Verfahren, beispielsweise nach dem in 
US 4 086 100 beschriebenen Verfahren, auf Interferenzfarben 
beschichtet. 

20 Beispiel 24 

100 g der gCTiafi Beispiel 1 erhaltenen Si02"Plattchen warden in 
einem Gemisch aus 

25 1000 ml einer 3%igen Silbemitratlosung, 
25 ml einer 40%igen Formalinlosung und 
25 ml Methanol 
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diqsergiert. Die Suspension wird uber Nacht langsam geruhrt, 
bis alles Silber aus der L5sung auf die SiOz-Pllittchen abge- 
schieden worden ist. 

5 Die erhalt^en silbergrauen Plattchen werden gewasChen, 
getrocknet und bei 800 gegltilit. 

Man erfaait ein silbezgraues Pigment. 
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Patentanspruche 

5 

Plattchenformiges Pigment mit hohem Glanz und hohem 
Deckvermogen oder hoher Transparenz^ bestehend aus einer 
transparenten,^ anorganischeri/ plattcdienformigen Matrix, 
die einen zusatzlichen Bestandteil enthalten kann, 
dadurch gekennzeichnet/ daB der zusatzliche Bestandteil 
ein losliches oder nichtlosliches Farbmittel ist und daB 
ziir Erzielmg des Glanzes die Matrix zumindest auf einer 
Seite mit einer oder mehreren dunnen, transparenten oder 
semitransparenten reflektierenden Schic^ten axis Metallo- 
xiden oder Metallen belegt ist. 

2. Pignent nach. Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet,^ daB die 
transparente anorganische Matrix aus Siliciumdioxid, 
Silikatr Boroxidr Borate Aluminiumoxid/ Aluminat oder 

20 

Gemischen derselben besteht, 

3. Pigment nach den Anspruchen 1 xmd 2, dadurch gekennzeich- 
net, daB die anorganische Matrix mit Netzwerkbildnem 
bzw, Netzwerkwandlem modifiziert ist. 

25 

4. Pigment nach den Anspruchen 1 bis 3, dadurch gekennzeich- 
net, dafl die anorganische Matrix ztir Glattmg der Ober- 
flache Bari-umsulfat enthalt. 



30 



wo 93/08237 



-51- 



PCr/EP92/023Sl 



5. P^ jment nach Anspruch 4, dadurch gekennzeicdmet, daB das 
Bariumsulfat in einer Menge von 1 bis 50 Gew.-%, 
vorzugsweise 10 Gew.-% bis 25 Gew.-%y im imbeschicditeten 
Substrat enthalten ist. 

5 

6. Pigment nach den Anspruchen 1 bis 5^ dadurch gelcennzeich- 
net, dafi das nichtlosliche Fartanittel ein oarganisches 
Oder anorganisches Pigment ist. 

10 7* Pigment nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet, daB das 
organische Pigment ein Azopigment/ ein Anthrachinon-Pig- 
ment/ ein Indigo- oder Thioindigo-Derivat, ein Diketo-Py- 
rrolo-Pyrrol-Pigment/ ein Perylen-Pigment oder ein Phtha- 
locyanin-Pigment ist. 



15 



20 



8. Pigment nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet, dcifi das 
anorganische Pigment RuB^ Titandioxid/ Eisenoxid, ChrcMti- 
dioxid, Cobaltoxid oder ein Mischoxid ist . 

9. Pigment nach den Anspruchen 1 bis 5/ dadurch gekexinzeich- 
net, daB das losliche Farbmittel eine losliche Metallver- 
bindung, die zu einem farbgebenden Metalloxid fJihrt, oder 
ein losliches organisches Pigment ist. 



25 10. Pigment nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, daB das 
farbgebende Metalloxid Eisenoxid, Chromoxid oder Kobalto- 
xid ist. 
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11. Pigment nach Ansprucdi 9^ dadurch gekennzeicdmet, dafi das 
losliche organische Pigment ein in Lauge loslicher 
Hydroxyanthrachinonfarbstof f Oder ein saurer Azofarbstof f 
ist* 

5 

12. Pigment nach den Ansprucben 1 bis 11^ dadurch gekenn- 
zeichnet, da& die als reflelctierende Schicht ausgebildete 
^tallschicht aus Silber, Gald, Palladium, Platin, Alumi- 
nium, Chrom Oder Kupfer besteht. 

10 

13. Pigment nach den Anspruchen 1 bis 11, dadurch gekenn* 
zeichnet, da& die als reflelctierende Schicht ausgebildete 
Metalloxidschicht aus Chromoxid, Titandioxid, Eisenoxid 
Oder ei nem Gemisch derselben besteht und zur Erzielung 

15 von Interferenzfarfaen dient, 

14- Pigment nach den Anspruchen 1 bis 5 und 9 bis 11, dadurc h 
gekennzeichnet, dafi es aus der piattcfaenformigen Matrix 
und einem Farimiittel besteht. 

20 

15- Pigment nach den Anspriichen 1 bis 14, dadurch gekenn- 
zeichnet, dafi auf die reflektierende Schicht Oder die 
Matrix weitere Schichten fur spezielle physikalische 
md/oder ciiemische Anforderungen aufgebracht sind. 

25 

16. Verfahren zur Herstellung eines plattchenformigen Pigmen- 
tes mit hoh^ Glanz und hohem Deckvermogen Oder hoher 
Transparenz, bestehend aus einer transparenten, anorgani- 
schen, plattchenformigen Matrix, die einen zusatzlichen 
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Bestandteil enthalten kaxin land die mit einer oder mehre- 
ren dunnen/ transparenten Oder semitransparenten ref lek- 
tierenden Schichten aus Metalloxiden oder Metallen belegt 
ist/ wobel 

der Precursor des Matrixroaterials als dOnner Film auf 
ein endloses Band aufgebracht wird, 
der f lussige Film durch Trocknung verfestigt wird, 
- im verfestigten Film die Matrix durch eine chemische 
Reaktion aus dem Precursor entwickelt wird, 
die entstandene Schicht anschlieBend vom TrSgermedium 
getrennt und gewaschen wird und 
die Partikel gegebenenfalls getrocknet, gegluht^ 
gemahlen und klassiert werden, 

dadurch gekennzeichnet, dafl der durch Trocknung verfe- 
stige Film anschliefiend mit einer Saure behandelt wird 
und die erhaltenen Filmpartikel mit einer oder mehreren 
ref lektierenden Schichten aua Metalloxiden oder Metallen 
belegt werden. 

Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekennzeichnet, dafl 
als Precursor LSsungen von anorganischen oder organischen 
Verbindungen der Metalle Altaminium, Silicium, Kalium oder 
Natritan mit Boraten, Chloride, Aluminaten, Poly- bzw. 
Metaphosphaten, Silikaten oder Gemischen derselben einge- 
setzt werden. 

Verfahren nach den Anspruchen 16 bis 17, dadurch gekenn- 
zeichnet, dafl der Precursor Wasserglas ist. 
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19. Verfahren nach den Anspriichen 16 bis 18, dadurch gekenn- 
zeicimetr dafi dem Precursor Netzwerkbildner bzw. Netz- 
werkwandler in Form loslicher Salze zugesetzt warden. 

20. Verfahren nach den Anspruchen 16 bis 19/ dadurch gekenn- 
zeichnetr daB zur Giattung der Gberfl&cbB der Matrix dem 
Precursor Bariumsulfat zugesetzt wird. 

21. Verfahren nach den An^ruchen 16 bis 20/ dadurch gekenn- 
zeichnet, daB vor dem Aufbringen Oder beim Aufbringen auf 
das endlose Band f eine Partikel eines organischen oder 
anorganischen Pigmentes im Precursor dispergiert werden. 

Verfahren nach Anspruch 2lr dadurch gekennzeichnet/ dafl 
die dispergierte Menge an Pigment5)artikeln 0,01 bis 99 
Gew.-%r vorzugsweise 1 bis 30 Gew*-%/ bezogen auf den 
Precursor betragt* 

Verfahren nach Anspruch 22 , dadurch gekennzeichnet^ daB 
die Dispersion aus den Pigtnentpcirtikeln und dCTt Precursor 
in einer PerlmCaie hergestellt wird. 

24. Verfahren nach den Anspruchen 16 bis 23/ dadurch gekenn- 
zeicihnetr daB der Precursor zusammen mit der waBrigen 
Lostang einer Metallvei±>indung und/oder mit einem 
loslichen organischen Pigment auf das endlose Band aufge- 
bracht wird. 

Verfahren nach Anspruch 24, dadurch gekennzeichnet, daB 
die Metallverbindung durch einen KomplerfDildner maskiert 
ist. 



22. 

15 



23. 

20 
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26. Verfahren nach Anspruch 25, dadurch gekennzeichn t, dafi 
der Komplexbildner Zitronensaure, WeinsSure oder EDTA 
ist. 

5 27. Verfahren nach den Anspriichen 24 bis 26, dadurch gekenn- 
zeichnet, da£ der Anteil der Metallverbindungen im 
Precursor 0,01 bis SO Gew.-%, vorzugsweise 2 bis 10 
Gew.-%, betragt. 

10 28. Verwendung der Pigmente nach den Anspruchen 1 bis 15 in 
Fonnulierungen wie Lacken, Druckfarben, Kosmetika Oder 
Kunststoffen oder als Korrosionsschutzmittel . 
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L KLASSIFIKATION DES ANMELDUNGSGEGENSTANDS (bei mebioca Klas^ffkatfnassymboien sind aile aazngebcn)^ 



Nacfadcrl 



Dn (IPC) Oder mch d<r natfimairn iOisstfikatloii and dor UPC 



Int.Kl. 5 CD9C1/00 



S SACHGEBIETE 



Secfaerdkioter Mindcstprilfttoff ^ 



Kl T iy n fikatlftnnyiBbolft 



Int.Kl. 5 



C09C 



Rfidkochierte nicfat znm MlndestprMstoff gcbOrende VottftaitUdutngeii, sowdt dlese 
MDter die redioU u ei t ea Sacfagebiete fallen * 



m. EINSCHLAGIGE VEROFFENTUCHUNGEN ' 



Art." 



KamzcidmimgdCT VcrtffditliGhiingU , gymit crfmderttch imtcr Aagabete-maagehlidien Tcae" 



Bctr*-AiiS|irach Nn'^ 



P.A 



FR.A.l 581 309 (MAY & BAKER) 

12. September 1969 

& US,A,3 767 443 

in der Anmeldung erwahnt 

EP,A,0 266 248 (RHONE-POULENC) 
4. Mai 1988 

EP,A,0 484 108 (TOYOTA JIDOSHA) 
6. Mai 1992 

in der Anmeldung erwShnt 

FR.A.l 273 230 (JENAER GLASWERK SCHOH & 
GEN.) 

6. Gktober 1961 

& US.A.3 138 475 

in der Anmeldung erwahnt 



VerOftanUdiiiiigen 



10 . 



Stand der Teduiik 
1st 



" Benmdcre Kategprioi ¥on I 

-A' VerflitetUcfauikg, die den a 

definiot, aber mcht 
T* aiteres J^oknmeot, d^MoAort am wto nach dem intenor 

tiaaicB Anniddcdatiutt vuonentiictkt wordcn 1st 
1/^ Vf rtHft ntliffhwiR die grri g nrf Istt tkaa Pi tei titeaBaagoch 

xmtfUhaft cncMBca ^ussca, odcr dmch die das Imfi^ 

oaimtcn V«^»ttldiimg betegt wwden soil oder die a 
andenateoiidacB&imdaBgeffebenlstCiiiAfl ^ 



"pr VCTfigjentHdmpfc di« ^tffa anf fteg mnndtkhi^ offrnhawm^ 



tiun*abcc sach dni bfiiBuntciitep 
' list 



intcmatiaiiaiea Amaddcda* 



T* Spaterc Veiflffifatllchnng, die nacfa den 
inddedatum Oder dem ntoritatsdatnm Y 
ist and mit der AameUnnff nicfat koIUdlett, sondcm nor zum 
Vcntiiitdsis des der Crmong zng^middicgeDdcn Fniaifs 
Oder der ihr jngnw^'Hifyitdfn Theorie ang^grtcn ist 
VertffcntHdmng von bcsoodcrcr Bcdectnng die beansprod>- 
te Eifiiidmkg kaiu lOdit als nen Oder anf eifiiidcrisdter IStis- 
kdt bendkcnd betnditct wcrdcn 

•y Vertffenttld«mgvon besondererBedentxmK ^UfboB^roch- 
teErfindnng kaan nlcbt als anf etfindcdsM^ ItttlgMt be- 
isbend betiadttet mnlcn, weim die VcffiffotUA 
dner Oder menicm andmn VcrSftotSchsitBa dieser Sa^ 
«rie in VeAindnng gefancfat iiird tmd dlese Veifafodiiiig «r 
dnen Fachmann nahcUegcnd ist 

'A* VflfgffHrtll<*'w*ft MitgHg* JeBrihett Patimtfaimflle fat 



IV. BESCHEDOGUNG 
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Abse&dedatma des intematioBatcn SccbadicnlMiidils 
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R»Bfabftft FCT/ISA/210 IBbtt 9 <taar i9tS» 
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92023S1 

65310 
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FR-A-1581309 



EP-A-0266248 
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EP-A-0484108 



FR-A-1273230 
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BE-A- 
CH-A- 
DE-A- 
GB-A" 
NL-A- 
US-A- 
US-A- 



720539 
550237 
1792478 
1237866 
6812731 
3627553 
3767443 



FR-A- 
AU-B- 
AU-A- 
JP-A- 
JP-A- 
JP-B- 
JP-A- 
US-A- 



2605012 
608542 
7949487 
3114059 
3115214 
3029265 
63258957 
5074917 



JP-A- 
JP-A- 
JP-A- 
CA-A- 

CH-A- 
DE-B- 
GB-A- 



4268380 
4268383 
4173955 
2054618 

421351 
1136042 
909084 



06-03-69 
14-06-74 
18-11-71 
30-06-71 
11-03-69 
14-12-71 
23-10-73 



15-04-88 
11-04-91 

14- 04-88 

15- 05-91 

16- 05-91 

23- 04-91 
26-10-88 

24- 12-91 



24-09-92 
24-09-92 
22-06-92 
03-05-92 



;Bd» AnafalBttdes EarapiaKlien 



Nr.lZ/82 



INTERNATIONALER RECHERCHENBE: 




U donalM Aktanzolchen 

PCT/EP 00/00069 



IPK 7 C09C1/00 G08K9/02 



Nach der Intemationaien PatentMaasffikatton (IPK) oder nach dor nath 



h und der IPK 



B, RECHERCHIERTE GEBIETE 



R^herc^ierter Mlnde«pruf8toff (Klasstfikationasyatem und Klassifikationeeynibole ) ' 

liK 7 C09C C08K 



Recherehiorte abor nicht ajm MindestpriMstoll gehorende Verti«fen«ichungon. soweit diesa unter die recherchierten Gebiete 



fallen 



Wahmnd der intematlonalen Rech6>ch» kon«iltlerte elektron..che Datenbank (Na ma der Dalenbank und evtlTveJ^'naa^ 




OCT 2 4 



Z0Q1 



C. ALS WESENH.ICH AHGESEHENE UhTTERLAGEN 



Kategorie* 



Bezeichnung dar Veroffenaichung. soweit ertordertich unter Angabe der in Betracht kommenden Teile 



Betr. Anapnjch Nr. 



DE 198 02 234 A (BASF AG) 
30. Ouli 1998 (1998-07-30) 
Spalte 6 -Spalte 7; Anspruche 4,5 

EP 0 753 545 A (BASF AG) 
15. Januar 1997 (1997-01-15) 
in der Anmeldung erwahnt 
das ganze Dokument 



1,2 



1-4,9 



□ 



Weitere Voroffenttichungen aind der Fortsetzung von FeW 0 zu 
entnehmen 



Siehe Anhang Patentfamilie 



* Besonders Kategorien von angegebenen VeroffentUchungen 
■A' VerofferiHfchung, die den aitgemeinen Stand der Technik definiert, 
aber nicht ate besonders bedeutaam anzusehen ist 

^®^225"I]^^'**^^®^^*™^^«^ nach dem intemationalen 
Anmeidedatum veroffentlicht worden ist 

'L- Veroffentlfehung. <fie geeignet (St. einen Prterttatsanspruch zweifelhaft er- 
sdylnen 2u (aaaen. oder durch cfie das Veroffenttichungadatum einer 
anderen im Recherchenbericht genannten Veroffentfwhung belegt warden 
soli Oder die aus einem anderen beaonderen Gmnd angegeben ist (wie 
ausgefuhrt) 

O" Verbffentllchung, die sfch auf sine miindliche Offenbarung 
D- utI22.?!Jl!f?""^*i*"® Ausstellung oder andere MaBnahmen bezieht 
P Veroffentltehung, da vor dem intematkjnaJen Anmeidedatum, aber nach 
dem beanspfuchten Priontatsdatum veroffentlicht worden ts» 



^ESJf 2Jli?2f5??.'**^""9* ^ intemationalen Anmekiedatum 

Oder dem Pnorttatsdatum veroffentlicht worden ist und mit der 
Anmektung nrcht kollWiert, sondem nur zum Verstandnts des dor 
nSSSarS^ba^*teP"*^" Prinzips oder der ihr zugnjndefiegenden 

'X' Veroffentitehung von besondorer Bedeutung: de boanspruchte Erflndung 
tonn allein aufgrund doser Veroffentltehung nicht ala neu oder auf 
erfindenachor TStigkeit boruhond botrachtot warden 

'Y' Vordffontilchung von besonderer Bedeutung: de boanapnjchte Erfndung 
kann nicht als auf erflnderiacher Tatigkoit beoihend betrachtet 
warden, wenn de Veroffentlkihung mIt einer oder mohreren anderen 
>groffsnffl<rfiungen dieaor Katogorie in Verbindung gebracht wird und 
oioso Vertoindung fur einon Fachmann naheliegend ist 
VeroffenOtehung, de MitgJied dersetben Patentfamilie ist 



Datum dea Abachtusses der intemationalen Recherche 



24. Mai 2000 



Absendedatum des intematfonalen Recherche nberichts 

02/06/2000 



Name und Postanachrift der Intemationalen Recherchenbehorde 
Europaiaches Patentamt, P.8. 5818 Patenttaan 2 
NL - 2280 HV Rijswijk 
Tol. (+31-70) 340-2040. Tx. 31 651 epo nl. 
Fax: (+31-70) 340-3016 



Bevoltmachtigter Bedensteter 



LIBBERECHT, E 



Foimblatt PCT4SA/210 (Blatt 2) (JuB 19©2) 



VCT 

X V-/ A 


[ntemationales Aktenzeichen 


ANTRAG 


Internationales Anmeldedamm 


Der Unterzeichiiete beantragt, dal3 die vorliegende 
Internationale Anmeldung nach dem Vertrag iiber die 
Internationale Zusammenarbeit auf dena Gebiet des 


Name des Anmeldeamts und "PCT International Application" 


Patentwesens behandelt wird. 


Aktenzeichen des Anmelders oder Anwalts (falls gewunscht) 
(max. 12 Zeichen) 9901612-rahg 



Feld Nr. I BEZEICHNUNG DER ERFINDUNG 



Mehrschichtiges Perlglanzpigment 



Name und Anschrift: (Familienname, Vorname: bei juristischen Personen vollstdndige amtliche 
Bezeichnung. Bei der Anschrift sind die Posdeitzahl und der Name des Staats anzugeben. Der 
in diesem Feld in der Anschrift angeoebene Staat ist der Staat des Sitzes oder Wdnnsitzes des 
Anmelders, sofern nachstehend kein Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist.) 

Merck Patent GmbH 
Frankfurter Strafle 250 
64293 Darmstadt 
Deutschland 


1 1 Diese Person ist 
' ' gleichzeitigErfinder 


Telefonnr.: 

06151/72-65 75 


Teiefaxnr.; 

06151/72-71 91 


Femschreibnr.: 

./. 


Staatsangehdrigkeit (Staat): 


SiU Oder Wohnsitz (Staat): 

DE 



Feld Nr. II ANMELDER 



Diese Person islAnmelder 
fiir folgende Staaten: 



□ 



alls Bestim- 
mungsstaatcn 



alle Bestimmungsstaaten mit Austiahme 
der Vereinigten Staaten von Amerika 



□ 



nur die Vere\i\igten 
Staaten von Amerika 



□ 



die im ZusatzfeW 
angegebenen Staaten 



Feld Nr. Ill WEITERE ANMELDER UND/ODER (WEITERE) ERFINDER 



Name und Anschrift: (Familienname, Vorname; bei juristischen Personen vollstdndige amtliche 
Bezeichnung Bei der Anschrift sind die Post lei tzahl und der Name des Staats anzugeben. Der 
in diesem Feld in der Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sitzes oder Wohnsitzes des 
Anmelders, sofern nachstehend kein Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist.) 

ANDES, Stephanie 
Gustav-Hoch-Strafte 21 
63452 Hanau 
Deutschland 



Diese Person ist: 
I [ nurAnmelder 

Anmelder und Erfinder 



nur Erfmder (Wird dieses Kdstchen 
angekreuzt, so sind die nachstehenden 
A ngaben n ichtnotig.) 



□ 



Staatsangehorigkeit (Staat): 



DE 



Sitz Oder Wohnsitz (Staai): 



DE 



Diese Person ist Anmelder 
fiir folgende Staaten: 



□ 



aile Bestim- 
mungsstaaten 



□ alie Bestimmungsstaaten mit Ausnahme 
der Vereinigten Staaten von Amerika 



nur die Vereinigten 
Staaten von Amenka 



j j die im Zusatzfeld 



angegebenen S^aten 



I j Weitere Anmelder und/oder (weitere) Erfmder sind auf einem Fortsetzungsblatt angegeben 



Feld Nr. IV ANVVALT ODER GEMEINSAMER VERTRETER; ZUSTELLANSCHRIFT 


Die folgende Person wird hicrmit bestellt/ist bestellt worden, urn fur den (die) Anmelder i | ^j^^^jj 

vor den zustandigen intemationalen Behorden in folgender Eigenschaft zu handeln als: 1 — 1 LiiJ Vertreier 


Name und Anschrifl: (Familienname. Vorname; bei juristischen Personenvollstdndige amtliche Bezeichnung 
Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats anzugeben.) 

Merck Patent GmbH 
64271 Darmstadt 
Deutschland 


Telefonnr.: 

06151/72-26 83 


Teiefaxnr.: 

06151/72-71 91 


Femschreibnr.: 

./. 


1 — 1 Zustellanschrift: Dieses Kastchen ist anzukreuzen, wenn kein Anwalt oder gemeinsamer Vertreter bestellt ist und statt dessen 
1 1 imobigen Feld eine spezielle Zustellanschrift angegeben ist. 



Formblatt PCT/RO/lOl (Blatt 1) (Juli 1998; Nachdruck Juli 1999) 



Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 



4 



Blatt Nr. 



Fortsetzung von Feld Nr. Ill WEITERE ANMELDER UND/ODER (WEITERE) ERFINDER 


^yird keines der folgenden Felder bemitzU so sollte dieses Blatt dem Antrag nicht beigejugt werden. 


Name und Anschnft: (Famtlienname. Vorname: bei juristischen Personen volbtdndi^e amdiche 
Bezeichnung. Bei der Anschrift sind die Posdeitzahl und der Name des Staats an^uieben Der 
in diesem Feld in der Anschrift ange^ebene^ Staat ist der Staat des Sitzes oder Wohnsitzes des 
Anmelders, sofern nachstehend kein Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist.) 

FUCHS-POHL, Gerald 
Arheilger Weg 2 
64331 Weiterstadt 
Deutschland 


Diese Person ist: 
1 1 nur Anmeider 

1 X| Anmeider und Erfmder 

1 I nur Erfmder (Wird dieses Kdstchen 

' 1 angekreuzt, so sind die nachstehenden 

Angaben nicht notig.) 


Staatsangehorigkeit (Staat): 


Sitz Oder Wohnsitz (Staat): 

DE 


Diese Person ist Anmeider i 1 alle Bestim- | | alleBestimmungsstaatenmitAusnahme ^ nurdie Vereinieten 1 1 die im ZusatrfelH 

forfolgendeStaaten: LJ mungsstaaten LJ der Veremigten Staaten von Amerika X Staatcn v^n A^a □ a^^geTeb^eSl'^^^^^^ 


Name und Anschrift: (Fanulienname. Vorname: bei juristischen Personen vollstdndige amtliche 
Bezeichnung. Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats anzugeben Der 
in diesem Feld^ in der Anschrift ange^ebene Staat ist der Staat des Sitzes oder Wohnsitzes des 
Anmelders, sojern nachstehend kein Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist.) 

PFAFF, Gerhard 
Trautenauer Strafie 41 
64839 Munster 
Deutschland 


Diese Person ist: 
1 1 nur Anmeider 

|X 1 Anmeider und Erfmder 

1 1 nur Erfmder (Wird dieses Kdstchen 

1 1 angekreuzt, so sind die nachstehenden 

Angaben nichtnotig.) 


Staatsangehorigkeit (Staat): 


Sitz oder Wohnsitz (Staat): 

DE 


DiesePersonistAnmelder i i alle Bestim- | 1 alleBestimmungsstaatenmitAusnahme ^ 

furfolgendeStaaten; | | mungsstaaten | | der Vereinigten Staaten von Amerika ^ 


nur die Vereinigten 1 I die im Zusatzfeld 
Staaten von Amerika | | angegcbcnen Staaten 


Name und Anschrift: (Familienname, Vorname: bei juristischen Personen vollstdndige amtliche 
Bezeichnung. Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats anzugeben, Der 
in diesem Feld in der Anschrift ange^ebene Staat ist der Staat des Sitzes oder Wohnsitzes des 
Anmelders. sofern nachstehend kein Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist.) 


Diese Person ist: 
1 1 nur Anmeider 

1 1 Anmeider und Erfinder 

1 1 nur Erfmder (Wird dieses Kdstchen 

1 1 angekreuzt, so sind die nachstehenden 

Angaben nichtnotig.) 


Staatsangehorigkeit (Staat): 


Sitz Oder Wohnsitz (Staat): 


Diese Person ist Anmeider i | alle Bestim- 1 | alle Bestimmungsstaatenmit Ausnahme | 1 nur die Vereinigten 1 1 die im Zusaufeld 

kirfolgende Staaten: 1 j mungsstaaten | 1 der Vereinigten Staaten von Amerika \ | Staaten von Amerika | 1 angegefaenen Staaten 


Name und Anschrift: (Familienname, Vorname; bei juristischen Personen vollstdndige amdiche 
Bezeichnung. Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats anzugeben. Der 
in diesem Feld in der Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sitzes oder Wohnsitzes des 
Anmelders, sofern nachstehend kein Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist.) 


Diese Person ist: 
1 I nur Anmeider 

1 1 Anmeider und Erfinder 

1 1 nur Erfmder (Wird dieses Kdstchen 

1 1 angekreuzt, so sind die nachstehenden 

A ngaben nichtnotig.) 


Staatsangehorigkeit (Staat): 


Sitz oder Wohnsitz (Staat): 


DiesePersonistAnmelder i 1 alle Bestim- | 1 alle Bestimmungsstaatenmit Ausnahme |~~] nur die Vereinigten 1 1 die im Zusatzfeld 

furfolgendeStaaten: | | mungsstaaten | 1 der Vereinigten Staaten von Amerika | | Staaten von Amerika | | angegcbcnen Staaten 


I 1 Weitere Anmeider und/oder (weitere) Erfinder sind auf einem zusatzlichen Fortsetzungsblatt angegeben. 



Formblait PCT/RO/lOl (Fortsetzungsblatt) (Jul! 1998; Nachdruck Juli 1999) Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 



BlattNr. 



^'cld Nr. V BESTIMMUNG VON STAATEN 



Die folgenden Bestimmungen nach Rcgcl 4.9 Absatz a werden hiermit vorgenommen ^6r7/e die entsprechenden Kdstchen ankreuzett- 
ftutfl angekreuzt werden): 

Rcgionalcs Patent 



wen igs tens ein Kdstchen 



AP 



EA 



ARIPO-Patcnt: GH Ghana, GM Gambia, KE Kenia, LS Lesotho, MW Malawi, SD Sudan, SL Sierra Leone 
SZ Swasiland, UG Uganda, Z\V Simbabvve und jeder weitere Staat, der Vertragsstaat des Hararc-Protokolls und des POT ist 
Eurasischcs Patent: AM Armenien, AZ Aserbaidschan, BY Belarus, KG Kirgisistan, KZ Kasachstan MD Republik 
Moldau, RU Russische Foderation, TJ Tadschikistan, TM Turkmenistan und jeder weitere Staat der Vertracsstaat des 
Eurasischen PatentUbereinkommens und des PCT ist ' 
[2 EP Europiiischcs Patent: AT Osterreich, 



BE 



^ ^w^r^ . Belgien, CH und LI Schweiz und Liechtenstein, CY Zypcrn 
DE Deutschland, DKDanemark, ES Spanien, FIFinnland, FR Frankreich, GB Vereinigtes Konigreich GRGriechenland' 
IE Irland, IT Itaiien, LU Luxemburg, MC Monaco, NL Niederlande, PT Portugal, SE Schweden und jeder weitere Staat' 
der Vertragsstaat des Europaischen Patentubereinkommens und des PCT ist 
0 OA OAPI-Patcnt: BF Burkina Faso, BJ Benin, CF Zentraiafrikanische Republik, CG Kongo CI Cote d'lvoire 
CM Kamerun, GA Gabun, GN Guinea, GW Guinea-Bissau, ML Mali, MR Mauretanien, NE Niger SN Senear 
TD Tschad, TG Togo und jeder weitere Staat, der Vertragsstaat der OAPI und des PCT ist ffalls eine andere Schutzrechtsart 
oder ein sonstiges \ er/ahren gewinscht wird, bitie aufder gepmkteten Linie angeben) 



1x1 


AE 


(El 


AL 


|x] 


AM 


m 


AT 




AU 


m 


AZ 


m 


BA 


m 


BB 


m 


BG 


E 


BR 


B 


BY 


m 


CA 


(x] 


CH 


(El 


CN 




CU 




CZ 


m 


DE 


m 


DK 


171 


ILEi 


m 


ES 


m 


FI 


m 


GB 


m 


GD 


m 


GE 


m 


GH 


m 


GM 


m 


HR 


m 


HU 


IZ] 


ID 


m 


IL 


El 


IN 


m 


IS 


d] 


JP 


m 


KE 


m 


KG 




KP 




KR 




KZ 




LC 


m 


LK 



Vereinigte Arabische Emirate 

Albanien 

Armenien 

Osterreich 

Australien 

Aserbaidschan 

Bosnien-Herzegowina 

Barbados 

Bulgarien 

Brasilien 

Belarus 

Kanada 

Lind LI Schweiz und Liechtenstein 

China 

Kuba 

Tschechische Republik 

Deutschland 

Danemark 

Estland 

Spanien 

Finnland 

Vereinigtes Konigreich 
Grenada 

Georgien 

Ghana 

Gambia 

Kroatien 



m 

E 

m 

m 

13 

m 

a 

m 

a 

m 

B 

s 

H 

H 

m 

H 

a 

ca 

m 
m 

H 

H 

m 

m 

Ungam 0 

m 

m 

H 



Indonesien 

Israel 

Indien 

Island 

Japan 

Kenia 

Kirgisistan 

Demokratische Volksrepublik Korea 



LR Liberia 

LS Lesotho 

LT Litauen 
LU Luxemburg 
LV Lettland 

MD Republik Moldau 

MG Madagaskar 

MK Die ehemalige jugoslawische Republik 

Mazedonien 

MN Mongolei 

MW Malawi 

MX Mexiko 

NO Norwegen 

NZ Neuseeland 

PL Polen 

PT Portugal 

RO Rumanien 

RU Russische Foderation 

SD Sudan 
SE Schweden 
SG Singapur 

SI Slowenien 

SK Slowakei 

SL Sierra Leone 

TJ Tadschikistan 

TM Turkmenistan 

TR Turkei 

TT Trinidad und Tobago 

UA Ukraine 

UG Uganda 

US Vereinigte Staaten von Amerika 



m 

m 
m 



uz 

VN 
YU 
ZA 



Usbekistan 
Vietnam . . . 
Jugoslawien 
Sudafrika . . 



ZW Simbabwe 



Republik Korea 
Kasachstan . . . 
Saint Lucia 
Sri Lanka 



Kastchen fiir die Bestimmung von Staaten , die dem PCT nach der 
VerofTentlichung dieses Formblatts bcigetreten sind: 

□ 

□ 



Erklarung bzgl. vorsorglicher Bestimmungen: Zusatzlich zu den oben genannten Bestimmungen nimmt der Anmelder nach 
Regel 4.9 Absatz b auch alle anderen nach dem PCT zulassigen Bestimmungen vor mit Ausnahme der im Zusatzfeld genannten 
Bestimmungen, die von dieser Erklarung ausgenommen sind. Der Anmelder erklart, daB diese zusatzlichen Bestimmungen unter 
dem Vorbehalt einer Bestatigung stehen und jede zusatzliche Bestimmung, die vor Ablauf von 15 Monaten ab dem Prioritatsdatum 
nicht bestatigt wurde, nach Ablauf dieser Frist als vom Anmelder zuruckgenommen gilt. (Die Besldtigitng einer Bestimmung 
erfolgt durch die Einreichtmg einer \4itteilung, in der diese Bestimmims angegeben wira. und die Zahlung der Bestimmungs* und 
der Bestdtigungsgebiihr. Die Bestatigung mitfl beim Anmeldeamt innernalb der Frist von 15 Monaten eingehen.) 



Formblatt PCT/RO/101 (Blatt 2) (Juli 1999) 



Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 



Blatt Nr. 



Feid Nr. VI PRIORITATSANSPRUCH 



D Weitere Prioritatsansprilche sind im ZusatzFeld angegeben. 



Anmeldedatum 
der friiheren Anmeidung 
(T ag/Monat/Jahr) 



Zeile(l) 

19. Januar 1999 
(19.01.1999) 



Aktcnzeichen 
dcr friiheren Anmeidung 



199 01 612.7 



1st die friihere Anmeidung eine: 



nationale Anmeidung: 
Staat 



regionale Anmeidung:* 
regionales Amt 



DE 



Internationale Anmeidung: 
Anmeldeamt 



Zeile(2) 



Zeile(3) 



[ I Das Anmeldeamt wird ersucht, eine beglaubigte Abschrift der oben in der (den) Zei!e(n) . 

bezeichneten friiheren Anme!dung(en) zu erstellen und dem intemationalen Btiro zu tibemiitteln (nur falls die friihere Anmeldung(en) bei 
dem Amt eingereicht warden ist(sind), das fxir die Zwecke dieser intemationalen Anmeidung Anmeldeamt ist) 
* Falls es sich bei der friiheren Anmeidung um eine ARIPO- Anmeidung handelt. so muji in dem Zusatzfeld mindestens ein Staat angegeben werden, der 
Mitgliedstaat der Pariser Verbandsiibereitikunft zum Schutz des gewerblichen Eigentums ist und fir den die friihere Anmeidung eingereicht wurde. 



Feld Nr. VII INTERNATIONALE RECHERCHENBEHORDE 



VVahl der intemationalen Rechcrchenbehorde (ISA) 
(falls zwei oder mehr als zwei Internationale Recherchen- 
be harden fur die Ausfuhmng der intemationalen Recherche 
zusidndigsind, geben Sie die von Ihnen gewdhlte Behdrde an: 
der Zweibuchstaben-Code kann benutzt werden) ; 

ISA/ 



Antrag auf Nutzung der Ergebnisse einer friiheren Recherche; Bezugnahme auf diese 
friihere Recherche (falls eine friihere Recherche bei der intemationalen Recherchenbehdrde 
beantragt oder von ihr durchgefiihrt warden ist): 



Datum (Tag/Monat/Jahr) 



Aktenzeichen Staat (oder regionales Amt) 



Feld Nr. VIII KONTROLLISTE; EINREICHUNGSSPRACHE 



Diese intemationale Anmeidung enthalt 
die folgende Anzahl von Slattern: 

Antrag : 5 

Beschreibung (ohne 
Sequenzprotokollteil) : 9 

Anspriiche : 3 

Zusammenfassung : 1 

Zeichnungen : 

Sequenzprotokollteil 
der Beschreibung 

Biattzahlinsgesamt : 18 



Dieser intemationalen Anmeidung iiegen die nachstehend angekreuzten Unterlagen bei: 
1 . [x] Blatt fiir die Gebiihrenberechnung 
2- □ Gesonderte unterzeichnete Vollmacht 

3. □ Kopie der allgemeinen Vollmacht; Aktenzeichen (falls vorhanden): 

4. Q Begriindung fiir das Fehlen einer Unterschrifl 

5. g] Prioritatsbeleg(e), in Feld Nr. VI durch 

folgende Zeilennummer gekennzeichnet: 

6. □ Obersetzung der intemationalen Anmeidung in die folgende Sprache: 

7. Gesonderte Angaben zu hinterlegten Mikroorganismen oder anderem biologischen Material 

8. Protokoil der Nucleotid- und/oder Aminosauresequenzen in computerlesbarer Form 

9. E SonstigQ (einzelnauffiihren): Fomn 1031 



Abblldung der Zeichnungen, die 

mil der Zusammenfassung 
veroffentlicht werden soil (Nr.): 


Sprache, in der die 

intemationaie Anmeidung npiifeph 
eineereicht wird: LJt;uL^cii 


Feld Nr. IX UNTERSCHRIFT DES ANMELDERS ODER DES ANWALTS 



Der Name jeder unterzeichnenden Person ist neben der Unterschrift zu wiederholen, und es ist anzugeben, sofern sich dies nicht eindeutig 
aus dem Antrag ergibt, in welcher Eigenschaft die Person unterzeichnet. 



Merck^atent Qrc^pH 
ppa/y Q_^7 i,V 

ichuttler 




(2c£u 



Dr. Raabe 



. Vom Anmeldeamt auszuftiilen . 



1. Datum des tatsachlichen Eingangs dieser 
intemationalen Anmeidung: 



3. Geandertes Eingangsdatum aufgrund nachtraglich, jedoch 
fristgerecht eingegangener Unterlagen oder Zeichnungen 
zur Vervollstandigung dieser intemationalen Anmeidung: 



4. Datum des fristgerechten Eingangs der angeforderten 
Richtigstellungen nach Artikel 1 1(2) PCX: 



2. Zeichnungen 

□ einge- 
gangen: 



□ 



gegangen: 



5. Intemationale Rechcrchenbehorde 
(falls zwei oder mehr zitstdndig sind): 



ISA/ 



6. I I Ubermittlung des Recherchenexemplars bis zur 
I I Zahlung der Recherchengebuhr aufgeschoben 



■ Vom Intemationalen Biiro auszufullen . 



Datum des Eingangs des Aktenexemplars 
beim Intemationalen Biiro: 



FormblattPCT/RO/lOI (letztes Blatt) (Juli 1998; Nachdruck Juli 1999) 



Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 



BlattNr, 5 



Zusatifeld JVird dieses Zusatzfeld nicht benutzt so sollte dieses Blatt dem Antrag nicht beigefiigt werden. 



L Wenn derPlatz in einem Feld nicht furalleAngaben ausreicht: In diesem Fall schreiben Sie " Fortsetzungvon FeldNr " fNummer 
des Feldes angeben] und machen die A ngaben entsprechend der in dem Feld, in dem der Platz nicht ausreicht, vor^eschriebenen A rt und 
Weise, insbesondere: 

(i) Wenn mehr als zweiAnmelder und/oder Erfinder vorhanden sind undkein "Fortsetzungsblatt "zur Verfugungstehf In diesem 
Fall schreiben Sie "Fortsetzung von Feld Nr III" und machen Jur jede weitere Person die in Feld Nr III vorgeschriebenen 
Angaben, Der in diesem Feld in der Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sitzes oder Wohnsitzes des Anmelders sofern 
nachstehend kein Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist ' 

(ii) Wenn in Feld Nr. II oder III die Angabe ""die im Zusatzfeld angegebenen Staaten " angekreuzt ist: In diesem Fall schreiben Sie 
''Fortsetzungvon Feld Nr. II" "Fortsetzungvon Feld Nr. IIF'bzw. "Fortsetzungvon Feld Nr. IIundNr. IWundgebendenNamen 
des Anmelders oder die Namen der Anmelder an und neben jedem Namen den Staat oder die Staaten (und/oder ggf ARIPO- 
eurasisches. europdisches oder OAPI-Patent), jur die die bezeichnete Person Anmelder ist. 

(Hi) Wenn der in Feld Nr. II oder III genannte Erfinder oder Erfinder/Anmelder nicht fur alle Bestimmungsstaaten oder fur die 
Vereinigten Staaten von Amerika als Erfinder benannt ist: In diesem Fall schreiben Sie "Fortsetzung von Feld Nr II" 
"Fortsetzungvon FeldNr. IIF'bzw. "Fortsetzungvon Feld Nr. IIundNr. III"undgeben den Namen desErfinders oder die Namen 
der Erfinder an und nebenjedem Namen den Staat oder die Staaten (und/oder ggf. ARIPO-, eurasisches. europdisches oder O API- 
Patent), fiir die die bezeichnete Person Erfinder ist. 

(iv) Wenn zusdtzlich zu dem Anwalt oder den Anwdlten, die in Feld Nr. IV angegeben sind, weitere A nwalte bestellt sind: In diesem 
Fall schreiben Sie "Fortsetzung von Feld Nr. IV" und machen fiir jeden weiteren Anwalt die entsprechenden, in Feld Nr. IV 
vorgeschriebenen Angaben, 

(v) Wenn in Feld Nr. Vbei einem Staat (oder bei OAPI) die Angabe "Zusatzpatent" oder "Zusatzzertifikat, ** oder wenn in Feld Nr. V 
bei den Vereinigten Staaten von Amerika die Angabe "Fortsetzung'' oder '^Teilfortsetzung" hinzugefiigt wird: In diesem Fall 
schreiben Sie "Fortsetzung von Feld Nr. V" und geben den Namen des betreffenden Staats (oder OAPI) an und nach dem Namen 
jedes sole hen Staats (oder OAPI) das Akienzeichen des Hauptschutzrechts oder der Hauptschutzrechtsanmeldung und das Datum 
der Erteilung des Hauptschutzrechts oder der Einreichung der Hauptschutzrechtsanmeldung. 

(vi) Wenn in Feld Nr. VI die Prioritdt von mehr als dreifruheren Anmeldungen beansprucht wird: In diesem Fall schreiben Sie 
''Fortsetzungvon FeldNr. VI "und machenfiirjedeweiterefiiihereAnmeldungdieentsprechenden, in FeldNr VI vorgeschriebenen 



(vii) Wenn in Feld Nr. VI die friihere Anmeldung eine ARIPO Anmeldung ist: In diesem Fall schreiben Sie "Fortsetzung von Feld 
Nr. VI" und geben, unter Angabe der Nummer der Zeile, in der die die friihere Anmeldung betreffenden Angaben gemacht sind, 
mindestens einen Staat an, der Mitglied derPariser Verbandsubereinkunfizum Schutz des gewerbiichen Eigentums ist und fiir den 
die friihere Anmeldung erfolgte. 

2. Wenn, im Hinblick auf die Erkldrung bzgL vorsorglicher Bestimmungen in Feld Nr. V, der A nmelder Staaten von dieser Erkldrun g 
ausnehmen mochte: In diesem Fall schreiben Sie "Bestimmung(en), die von der Eriddrung bzgl. vorsorglicher Bestimmungen 
ausgenommen ist(sind) " und geben den Namen oder den Zweibuchstaben-Code jedes so ausgeschlossenen Staates an. 

3. Wenn der Anmelder fiir irgendein Bestimmungsamtdie Vorteile nationaler Vorschriften betreffend unschddliche Off enbarung oder 
Ausnahmen von der Neuheitsschadlichkeit in Anspruch nimmt: In diesem Fall schreiben Sie "Erkldrung betreffend unschddliche 
Offenbarung oder Ausnahmen von der Neuheitsschadlichkeit " und geben im fi)lgenden die entsprechende Erkldrung ab. 



Fortsetzung von Feld Nr. IX: Unterschriften der Anmelder: 



Angaben. 




ANDES. Stephanie 





FormblattPCT/RO/iOl (ZusaUblatt) (Juli 1998; Nachdruck Jul i 1999) 



Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsfi>rmular 



0 c/v.ciy 

Dieses Blatt is^iicht Teil unci zdhlt nicht als Blatt der internationalen Anmeldung. 



PCT 



BLATT FUR DIE GEBUHRENBERECHNUNG 
Anhang zum Antrag 



Aktenzeichendes Anmelders ^^^^^ 

oderAnwalts 9901612-rahg 



Von Anmeldeamt auszufullen 



Internationales Aktenzeichen 



Eingangsstempel des Anmeldeamts 



Anmelder 



Merck Patent GmbH, Darmstadt 



BERECHNUNG DER VORGESCHRIEBENEN CEBUHREiN 

I. UBERMITTLUNGSGEBUHR 



102," 



945," 



RECHERCHENGEBUHR 

Die intemationale Recherche ist durchzufiihren von 

(Sind 2\vei oder mehr Internationale Recherchenbehorden fur die intemationale Recherche zustdndig. 
ist der Name der Behdrde anzugeben. die die Internationale Recherche durchjuhren soli.) 

3. INTERNATIONALE GEBUHR 



Grundgebuhr 

Die intemationale Anmeldung enthalt ^8 



Blatter. 



umfaBt die ersten 30 Blatter | 409,- 

X ^ = 

Anzahl der Blatter Zusatzblattgebiihr 
uber 30 

Addieren Sie die in Feld bl und b2 eingetragenen 
Betrage, und tragen Sie die Summe in Feld B ein 



bl 



b2 



409," 



B 



Bestimmungsgebiihren 

Die intemationale Anmeldung enthalt 



alle Bestimmungen. 



8 



88,- 



Bestimmungsgebiihr 



= I 704,- 



Anzahl der zu zahlenden 
Bestimmungsgebuhren (maximal 10} 
Addieren Sie die in Feld B und D eingetragenen 

Betrage, und tragen Sie die Summe in Feld I ein 

(Anmelder aus einigen Staaten haben Anspruch aiif eine Ermd/iigiin^ der internationalen Gebuhr urn 75%. 
Hat der Anmelder (oder haben alle Anmelder ) einen solchen Anspmch. so betrdgt der in Feld I einzutragende 
Gesamibetrag 25% der Summe der in Feld B imd 0 eingetragenen Betrage.) 

GEBUHR FUR PRIORITATSBELEG (ggf.) 

GESAMTBETRAG DER ZU ZAHLENDEN GEBUHREN 

Addieren Sie die in Feldem T, S, I und P eingetragenen Betrage, 

und tragen Sie die Summe in das nebenstehende Feld ein 



D 



1.113," 



2.160," EUR 



INSGESAMT 



I I Die Bestimmungsgebuhren werden jetzt noch nicht gezahlt. 



ZAHLUNGSWEISE 

[y [ Abbuchungsauftrag (siehe unten) | | Bankwechsel 

I I Scheck Q Barzahlung 

I I Posianweisung \^ Gebuhrenmarken 



[ I Kupons 

I I Sonstige (einzeln angeben): 



ABBUCHUNGSAUFTRAG (diese Zahlungsweise gibt es nicht bei alien Anmeldedmtern) 



Das Anmeldeamt/ 



□ 



2800.0015 



wird beauftragt, den vorstehend angegebenen Gesamtbetrag der Gebuhren von meinem laufenden Konto 
abzubuchen. 

(dieses Kdstchen darf nur angekreuzt werden, wenn die yorschriften des Anmeldeamts iiber laufende 
Konten dieses Verfahren erlauben) wird beauftragt, Fehlbetrage oder Oberzahlungen des vorstehend 
angegebenen Gesamtbetrags der Gebuhren meinem laufenden Konto zu belasten bzw. gutzuschreiben. 

wird beauftragt, die Gebuhr fur die Ausstellung des Prioritatsbelegs und seiji^ Ubemditl 
Intemationale Biiro der WIPO von meinem laufenden Konto abzubuchen^j^pic PatentC 

05.01.1999 r^^vT^K ^^d^'-CZf^ 



Kontonummer 



Datum (Tag/\fonat/Jahr) 



Unterschrift 




Dr. Raabe 



Formblatt PCT/RO/lOl (Anhang) (Januar 1999; Nachdmck Juli 1999) 



Siehe Anmerkungen zum Blatt fur die Gebuhrenberechnung 



BUNDE§kEPUBLIK DEU1$CHLAND 




Die Merck Patent GmbH in Darmstadt/Deutscliland hat eine Patentanmeldung 
unter der Bezeichnung 

"Mehrsciiichtiges Perlglanzpigment" 

am 19. Januar 1999 beim Deutschen Patent- und Markenamt eingereicht. 

Das angeheftete Stuck ist eine richtige und genaue Wiedergabe der ursprung- 
lichen Unterlage dieser Patentanmeldung. 

Die Anmeldung hat im Deutschen Patent- und Markenamt vorlaufig die Symbole 
C 09 C, C 09 D und C 08 K der Internationalen Patentklassifikation erhaiten. 



Miinchen, den 25. Oktober 1999 
Deutsches Patent- und Markenamt 




Aktenzeichen: 199 01 612.7 



Nietiedt 




Tx 



EPA / EPO / OEB 
D - 80298 M-jnchen 
089/2399-0 
523 656 epmu d 



Fax 089/2399-4465 



Europaisches 
Patentamt 



European 
Patent Office 



Office europ^en 
des brevets 



EPA / EPO / OEB D - 80298 Munchen 



Merck Patent GmbH 



64271 Darmstad 



PAT 

1 3. JAN. 2000 



zahlen n aoi 
zuruck an /Zuf^ 
Pt-.o.kR prache erbeten 




Nr. der Anmeldung / Application No. / Demande de brevet no 



PCT/EP 0 0 / 0 0 Q 6 9 



Tag des Eingangs / Date of Receipt / Date de reception 



0 7. 01. 00 



Zeichen des Anmelders / Vertreters - Applicant / Representative 
Ref. No - Reference du dennandeur ou du mandataire 

9901612-rahg 



Anmelden 
Applicant: 
Demandeur 



Merck Patent GmbH, Darmstadt 



Datum /Date: 05.01.2000 



Empfangsbescheinigung / Receipt for documents / Recepisse de documents 



Das Europaische Patentamt bescheinigt htermit den Empfang folgender Dokumente : 
The European Patent Office liereby acknowledges the receipt of the following : 
L'Office europeen des brevets accuse reception des documents indtques ci-dessous : 



A. Anmeldeunterlagen / items making up Stuckzahl / No. of copies / 

the application / pieces de la demande Nombre d'exemplaires 

, , Antrag 

[XI Request ^ 
Requete 

Beschreibung 

IXI Description 3 



Patentanspruch (Patentanspruche) 
Ciaim(s) 

Revendicatlon(s) 

Ggf. unterschiedliche Patentanspruche 
Different claims 

Le cas echeant, revendications differentes 

Zeichnung{en) 

Drawing(s) 

Dessin(s) 

Zusammenfassung 

Abstract 

Abrege 



B. Beigefugte Dokumente / accompanying 
documents / documents joints 



□ 
□ 



□ 



□ 



□ 



Vertretervollmacht 
Authorisation of representative(s) 
Pouvoir de mandataire 

Erfindernennung 
Designation of Inventor 
Designation de Tinventeur 

Fruherer Recherchenbericht 

Earlier Search report 

Rapport de recherche anterieure 

Gebuhrenberechnungsblatt 
Fee calculation sheet 
Feuille de calcul des taxes 

Abbuchungsauftrag PCT/RO/101 
Debit order Wahajng/Currency/Monnaie 
Ordre de debit Betraq/Amount/Montant ^ 
I EUR 2.160^ ' 
Ausfullung freigestelit/ 
optional/facuttatif 



Scheck 
I I Cheque 
Cheque 



□ 



Sonstige Unterlagen 
Other documents 
Autres documents 



Prioritatsbeleg(e) ^ 
[y] Priority document(s) ^ 
Document{s) de priorite 

Ubersetzung des(r) Prioritatsbelegs(belege) 

I 1 Translation of priority document(s) 

Traduction du ou des documents(s) de priorite 

Die genannten Unteriagen sind am oben genannten Tag eingegangen; die Anmeldung hat die ebenfalls oben angefuhrte 
Anmeldenummer erhalten / The said items were received on the date indicated above and the application has been assigned the 
above-indicated application number / Les documents mentionnes ont ete regus a la date indiquee; le numero figurant ci-dessus a ete 
attribue a la demande de brevet 



Unterschrift / Amtsstempel 
Signature / Official Stamp 
Signature / Cachet officiel 




3^1 



VERTRAGT^ER DIE INTERNATIONALE ZUSaiQlMENARBEIT 
AUF DEM GEBIET DES PATENTWESENS 



3IK1 



Absender: ANMELDEAMT 



An 



MERCK PATENT GMBH 
D-64271 Darmstadt 
ALLEMAGNE 



PAT 
2 8. FEB. 2000 

zahlen a aial.'J^ 
zuruckan PC C3 



PCT 



MITTEILUNG DES INTERNATIONALEN 

AKTENZEICHENS UND DES 
INTERNATIONALEN ANMELDEDATUMS 



(Regel 20.5.C) PCT) 





Absendedatum 

( TaglMonatlJahr) 2 5 F E B 2000 


Aktenzeichen des Anmelders oder An waits 

9901612-rahg 


WICHTIGE MITTEILUNG 


Internationales Aktenzeichen 

PCT/ EP 00/ 00069 


Internationales AnmeldedatumC TagJMonarUahr } 
07/01/2000 


Pr i 0 ri tatsdat um ( TagjM onatjJah r ) 

19/01/1999 


Anmelder 

MERCK PATENT GMBH 


Bezeichnung der Erfindung 



1. Dem Anmelder wird mitgeteilt, daB der internationalen Anmeldung das oben genannte Internationale Aktenzeichen und Internationale 
Anmeldedatum zuerkannt worden ist 

2. Weiterhin wird dem Anmelder mitgeteilt, dafl das Aktenexamplar der internationalen Anmeldung dem Internationalen Buro am 
oben angegebenen Absendedatum iibermittelt worden ist. 



3. □ 



Sonstiges: 



* Das Internationale Buro iiberwacht die Ubermittlung des Aktenexemplars durch das Anmeldeamt und unterrichtet den Anmelder uber 
dessen Eingang (mil Formblatl PCT/l 8/301), Ist das Aklenexemplar bei Ablauf des vierzehnten Monats nach dem Priorita/sdatum 
noch nicht eingegangen, teilt das Internationale Buro dies dem Anmelder mit (Regel 22.1.C)). 



Name und Postanschrift des Anmeldeamts 



■ Europaisches Patentamt, P.B. 5818 Patentlaan 2 
^111 NL-22S0 HV Rijswijk 

S/JJ Tel. ( + 31-70) 340-2040, Tx. 31 651 epo nl. 
Fax: ( + 31-70) 340-3016 



Bevollmachtigter Bediensteter 



t 



Formblatt PCT/RO/IOS (0792) P20404 



PCX 



ANTRAG 



Der Unterzeichnete beantragt, daB die vorliegende 
intemationale Anmeldung nach dem Vertrag iiber die 
intemationale Zusammenarbeit auf dem Gebiet des 
Patentwesens behandelt wird. 



Vom Anmeldeamt auszufiillen 



, . , PCT/EP 0 0 / 0 0 0 6 9 

Internationales Aktenzeichen ^ 



0 7 JAN 2000 

Internationales Anmeldedatum 



07. QLQi 



1 



EUROPEAN PATENT OFFICE 

PCT INTERNATIONAL APPLICATION 
Name des Anmeideamts und "PCT International Application" 



Aktenzeichen des Anmelders oder Anwalts (falls gewunscht) 
(max. 12 Zeichen) 9901612-rahg 



Feld Nr. I BEZEICHNUNG DER ERFINDUNG 
Mehrschichtiges Perlglanzpigment 



Feld Nr. II ANMELDER 



Name und Anschrift: (Familienname, Vorname: bei jurxstischen Perspnen vollstandige amtliche 
Be-^eichnunz Bei der Anschrift sind die Posileitzahl und der Name des Staats anzu^eben, Der 
in 'diesem Feld in der Anschrift angegebene Staat ist der Stoat des Sitzes oder Wohnsitzes des 



Merck Patent GmbH 
Frankfurter StraHe 250 
64293 Darmstadt 
Deutschland 


Telefonnr.: 

06151/72-65 75 


Telcfaxnr.: 
06151/72-71 91 


Femschreibnr.: 

./. 


Staatsangehorigkeit (Staat): 


Sitz Oder Wohnsitz (Staat): 

DE 


Dicse Person ist Anmcldcr ( 1 alle Bestim- v allcBestimmungsstaaienmit Ausnahme [ 1 nurdie Vcreinigtcn 1 1 die im Zusatzfeld 

fi-,rfr.l£PnHf*<;inaten- 1 1 mungsstaaten A dcr Vereinigten Staaten von Amerika | | Staatcn von Amenka 1 1 angcgcbenenStaaten 


Feld Nr. Ill WEITERE ANMELDER UND/ODER (WEITERE) ERFINDER 





□ 



Diese Person ist 
gleichzeitig Erfmder 



Name und Anschrift: (Familienname, Vorname; bei juristischen Perspnen vollstandige amtliche 
Be-^eichnung Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats anzuge^^'* 
in diesem Feld in der Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sitzes oder Wohn 
Anmelders, sofem nachstehend kein Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist.) 



ANDES, Stephanie 
Gustav-Hoch-Strafle 21 
63452 Hanau 
Deutschland 



Diese Person ist: 
I I nurAnmclder 

I X| Anmelder und Erfmder 

□ nur Erfmder OVird dieses Kdstchen 
angekreuzt. so sind die nachstehenden 
Angabennichtnotig.) 



Staatsangehorigkeit (Staat): 



DE 



Sitz Oder Wohnsitz (Staat): 



DE 



Diese Person ist Anmelder i 1 alle Bestim- 

furfolgende Staaten: 1 1 mungsstaaten 



□ alle Bestimmungssiaaien mit Ausnahme 
der Vereinigten Staaten von Amerika 



"^1 nurdie Vereinigten 
A I Staaten von Amerika 



□ die im Zusatzfeld 
angegcbcnen Staaten 



[ I Weitere Anmelder und/oder (weitere) Erfmder sind auf einem Fortsetzungsblatt angegeben. 



Feld Nr. IV ANWALT ODER GEMEINSAMER VERTRETER; ZUSTELLANSCHRIFT 



Die folgende Person wird hicrmit bcstellt/ist bcstellt worden, urn fur den (die) Anmelder | I ^^^^^^ [jT] 
vor den zustandigen intcmationalen Behorden in folgender Eigcnschaft zu handcln als: I 1 IfZJ 



gemeinsamer 
Vertreter 



Name und Anschrift: 



(Familienname. Vorname: bei juristischen Personen vollstandige amtliche Bezeicknung. 
Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats aniugeben,) 



Merck Patent GmbH 
64271 Darmstadt 
Deutschland 



Telefonnr.: 

06151/72-26 83 



Telefaxnr.: 

06151/72-71 91 



Femschreibnr.: 
./. 



1 — I Zustellanschrift: Dieses Kastchen ist anzukreuzen, wenn kein Anwalt oder gemeinsamer Vertreter bcstellt ist und statt dessen 
I I im obigen Feld eine spczielle Zustellanschrift angegeben ist. 



Formblatt PCT/RO/101 (Blatt l)(Juli 1998; Nachdruck Juli 1999) 



Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 



Feld Nt* V BESTIMMUNG 



Blatt Nr. 



PCT/EPOO/ 00 0 69 



STAATEN 



Die folgenden Bcstimmungen nach Regcl 4.9 Absatz a wcrdcn hiermit vorgenommcn (biite die entsprechenden Kdstchen ankreuzen; wertigstens ein Kdstchen 
mufi angekreuzt werden): 
Rcgionaics Patent 



m 
m 



AP 



EA 



B EP 



ARIPO-Pntent: GH Ghana, CM Gambia, KE Kenia, LS Lesotho, MW Malawi, SD Sudan, SL Sierra Leone, 
SZSwasiland, IIG Uganda, ZW Simbabwe und jeder weitere Staat, der Vertragsstaat des Harare-Protokolls und des PCT ist 

Eurasischcs Patent; AM Armenien, AZ Ascrbaidschan, BY Belarus, KG Kirgisistan, KZ Kasachstan, MD Republik 
Moldau, RU Russischc Federation, TJ Tadschikistan, TM Turkmenistan und jeder weitere Staat, der Vertragsstaat des 
Eurasischen PatentObereinkommens und des PCT ist 

Europaischcs Patent: AT Osterreich, BE Belgien, CH und LI Schweiz und Liechtenstein, CY Zypcrn, 
DE Deutschland, DKDanemark, ES Spanien, FI Finnland, FRFrankreich, GB Vereinigtes Konigreich, GRGriechenland, 
IE Irland, IT Italien, LU Luxemburg, MC Monaco, NL Niederlande, PT Portugal, SE Schweden und jeder weitere Staat, 
der Vertragsstaat des Europaischcn Patentiibereinkommens und des PCT ist 
0 OA OAPI-Patent: BF Burkina Faso, BJ Benin, OF Zcntralafrikanische Republik, CG Kongo, CI Cote d*Ivoire, 
CM Kamerun, GA Gabun, GN Guinea, GW Guinea-Bissau, ML Mali, MR Mauretanien, NE Niger, SN Senegal, 
TD Tschad, TG Togo und jeder weitere Staat, der Vertragsstaat der OAPI und des PCT isi (falls eine andere Schutzrechtsart 
oder ein sonstiges I 'erfahren gewiinscht wird, biite auf der gepimkteien Linie angeben) 

Nation ales Patent (falls eine andere Schutzrechtsart oder ein sonstiges V erfahren gewiinscht wird. bitte auf der gepunkteten Linie angeben): 



m 
m 
m 
m 
m 
m 
m 
m 
m 

El 

izi 

m 
m 
m 

m 
m 

m 
m 
m 
m 
^ 

m 
m 

m 

El 
El 

m 



AE Vereinigte Arabische Emirate [3 

AL Albanien H 

AM Armenien I3 

AT Osterreich [3 

AU Australien 3 

AZ Ascrbaidschan H 

BA Bosnien-Herzcgowina ^ [3 

BB Barbados Q 

BG Bulgarien 

BR Brasilicn 0 

BY Belarus S 

CA Kanada [x] 

CH und LI Schweiz und Liechtenstein [3 

CN China H 

Kuba [3 

Tschechische Republik 0 

Deutschland H 

Danemark [3 

Estland [3 

Spanien [3 



CU 
CZ 
DE 
DK 
EE 
ES 
FI 
GB 
GD 
GE 
GH 



Finnland 

Vereinigtes Konigreich 
Grenada 

Gcorgien 

Ghana 

GM Gambia 

HR Kroaticn 

HU Ungam 

ID Indonesien 

IL Israel 

IN Indien 

IS Island 

JP Japan 

KE Kenia 

KG Kirgisistan 

KP Demokratischc Voiksrepublik Korea 



m 

[a 
m 
m 
m 
m 



LR Liberia 

LS Lesotho 

LT Litauen 
LU Luxemburg 
LV Lettland 

MD Republik Moldau 

MG Madagaskar 

MK Die ehemalige jugoslawische Republik 

Mazedonien 

MN Mongolci 

MW Malawi 

MX Mexiko 

NO Norwegen 

NZ Neuseeland 

PL Polen 

PT Portugal 

RO Rumanien 

RU Russische Federation 

SD Sudan 
SE Schweden 
SG Singapur 

SI Slowenien 

SK Slowakei 

SL Sierra Leone 

TJ Tadschikistan 

TM Turkmenistan 

TR Turkei 

TT Trinidad und Tobago 

UA Ukraine 

UG Uganda 

US Vereinigte Staaten von Amerika 



KR 
KZ 
LC 
LK 



Republik Korea 



H UZ Usbekistan 

EI VN Vietnam 

Fx) YU Jugoslawicn 

H ZA Sudafrika 

H ZW Simbabwe 

Kastchen fur die Bestimmung von Staaten , die dem PCT nach der 



Kasachstan Veroffentlichung dieses Formblatts beigctreten smd: 

Saint Lucia CD 
Sri Lanka D 



Erklarung bzgL vorsorglicher Bcstimmungen: Zusatzlich zu den oben genannten Bestimmungcn nimmt der Anmelder nach 
Regel 4.9 Absatz b auch allc andercn nach dem PCT zulassigen Bcstimmungen vor mit Ausnahme der im Zusztzfeld genannten 
Bcstimmungen, die von dieser Erklarung ausgenommen sind. Der Anmelder erklart, daB diese zusatzlichcn Bestimmungcn unter 
dem Vorbehalt einer Bestatieung stehen und jede zusStzliche Bestimmung, die vor Ablauf von 15 Monaten ab dem Prioritatsdatum 
nicht bestatigt wurde, nach" Ablauf dieser Frist als vom Anmelder zurQckgcnommen gilt. (Die Bestatigitng einer Bestimmung 
erfolp durch die Einreichung einer Mitteihmg, in der diese Bestimmung angegeben wird. und die Zahlung der Bestimmungs- und 
der Bestdtigimgsgebiihr. Die Bestdtigung mufl beim Anmeldeamt innerhalb der Frist von 15 Monaten eingehen. / 



Formblatt PCT/RO/101 (Blatt 2) (Juli 1999) 



Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 



Anmeldedatum 
der friiheTen Anmeldung 
(T ag/Monat/Jahr) 


Aktenzeichen 
der friiheren Anmeldung 


1st die fruhere Anmeldung eine: 


nationale Anmeldung: 
Staat 


regionale Anmeldung:* 
regional es Amt 


intemationale Anmeldung: 
Anmeideamt 


Zeile(l) 

19. Januar 1999 
(19.01.1999) 


199 01 612.7 


DE 






Zeile(2) 










Zei!e(3) 











Feld Nr. VI PRIORITATWfSPRUCH 



Blatt Nr. 



□ 



PCT/EPOO/ 00 069 



I I Das Anmeideamt wird ersucht, eine beglaubigte Abschrift der oben in der (den) ZeileCn) 

bezeichneten fhiheren Anmeldung(en) zu erstellcn und dem intemationalen Buro zu ubemiitteln fnur falls die fruhere Anmeldungfen) bei 
dem Amt eingereicht warden ist{sind). das fiir die Zwecke dieser intemationalen Anmeldung Anmeideamt ist) 
* Faib es sich bei der friiheren Anmeldunv urn eine ARIPO-Anmeldung handelt, so mufi in dem Zusatzfeld mindestens ein Staat angegeben werden, der 
Mitgliedstaat der Pariser VerbandsUbereitikimft zum Schutz des gewerblichen Eigemums ist und fur den die fruhere Anmeldung eingereicht wurde. 



Feld Nr. VII INTERNATIONALE RECHERCHENBEH6RDE 



Wahl der internadonalen Rcchcrchcnbchdrde (ISA) 

(/alls zwei oder mehr als zwei intemationale Recherchen- 
behdrden Jur die Ausjiihrung der intemationalen Recherche 
zustdndig sind, geben Sie die von Ihnen gewahlte Behdrde an: 
der Zwei buchstaben'Code kann benutzt werden): 

ISA/ 



Antrag aur Nutzung der Ergebnisse eincr friiheren Recherche; Bezugnahme auf diese 
fruhere Recherche (falls eine fruhere Recherche bei der intemationalen Recherchenbehorde 
beantragt oder von ihr durchgefUhri warden ist): 

Datum (Tag/Monat/Jahr) Aktenzeichen Staat (oder regionales Amt) 



Feld Nr. VIII KONTROLLISTE; EINREICHUNGSSPRACHE 



Diese intemationale Anmeldung cnthalt 
die folgende Anzahl von Blattern: 

Antrag : 5 

Beschreibung (ohne 
SequenzprotokoUteil) : 9 

Anspriiche : 3 

Zusammenfassung : 1 

Zeichnungen 

SequenzprotokoUteil 

der Beschreibung : 



Blatrzahlinsgesamt : 18 



Dieser intemationalen Anmeldung liegen die nachstehend angekreuzten Unterlagen bei: 

1 . g] Blatt fur die Gebiihrenberechnung 

2. □ Gesonderteunterzeichnete Vollmacht 

3. Q Kopie der allgemeinen Vollmacht; Aktenzeichen (falls vorhanden): 

4. Q Begrundung ftir das Fehlen einer Unterschrift 

5. g] Prioritatsbeleg(e), in Feld Nr. VI durch 

folgende Zeilennummer gekennzeichnet: ^ ' 

6. □ Ubersetzung der intemationalen Anmeldung in die folgende Sprache: 

7. Q Gesonderte Angaben zu hinteriegten Mikroorganismen oder anderem biologischen Material 

8. □ Protokoll der Nucleotid- und/oder Aminosauresequenzen in computerlesbarer Form 

9. S Sonstige (einzeinaujfiihrenj: Form 1031 



Abbildung der Zeichnungen, die 
mit der Zusammenfassung 
veroffentlicht werden soli (Nr.): 


Sprache, in der die 

Internationale Anmeldung QGUt^rh 

eingereicht wird: wcui5>wi 


Feld Nr. IX UNTERSCHRIFT DES ANMELDERS ODER DES ANWALTS 



Der Name jeder unteneidinenden Person ist neben der Unterschrift zu wiederholen, und es ist anzugeben, sofern sich dies nicht eindeutig 
aus dem Antrag ergibt, in welcher Eigenschaft die Person unterzeichnet. 




acAjL 



1. Datum des talsachlichen Eingangs dieser 
intemationalen Anmeldung: 



.Vom Anmeideamt auszufy 

0 7 JAN 2000 



len. 



0 7. 01. 00 



3. Geandertes Eingangsdatum aufgrund nachtraglich, jedoch 
fristgerecht eingegangener Unterlagen oder Zeichnungen 
zur Vervollstandigung dieser intemationalen Anmeldung: 



4. Datum des fristgerechtcn Eingangs der anecforderten 
Richtigstellungen nach Artikel 1 1(2) POT: 



2. Zeichnungen 

□ einge- 
gangen: 



□ 



nicht ein- 
gegangen: 



5. Intemationale Recherchenbehorde TQA / 

(falls zwei oder mehr zuslandig sind) : ion I 



□ Obermittlung des Recherchenexemplars bis zur 
Zahlung der Kecherchengebuhr autgeschoben 



. Vom Intemationalen Buro auszufiillen . 



Datum des Eingangs des Aktcnexemplars 
beim Intemationalen Biiro: 



Formblatt PCT/RO/101 (letztes Blatt)(Juli 1998;Nachdruck Juli 1999) 



Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 



iZusatzfesd mrd dieses ZusatzjSKfhicht benutzt, so sollte dieses Blatt dem Antrag nicht oeigejugt warden. 



Blatt Nr. 5. 



PCT/EPOO/ 0 0069 



; WennderPlatzineinemFeldnichtJUraUeAngabenausreicht: IndiesemFallschreibenSie "FortsetzungvonFeldNr " [Nummer 
d'es Feldes aMgeben] :ind machen dieAngaben entsprechend der in dem Feid. in dem der Platz nicht ausreicht. vorgeschnebenen Art und 
Weise, insbesondere: 

(i) WennmehralszweiAnmelderund/oderErfindervorhandensindundkein 'Fortsetzungsblatt''zur Veifi^ngsteht: ^ 

Fall schreiben Sie 'Tortsetzung von Feld Nr, III" und machen Jur iede weitere Person die in Feld Nr. Ill vorgeschnebenen 
Angaben. Der in diesem Feld in derAnschrift angegebene Staat ist der Staat des Sitzes oder Wohnsitzes des Anmelders, sofern 
nachstehend kein Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist. 

no Wenn in Feld Nr. I J oder III die A ngabe "die im Zusatrfeid angegebenen Staaten " anseh-ewu ist: In diesem Fall schreiben Sie 
^ ^ -Fort^e^ngv^^^^ 'Fortsetzun^vonFeldNrJirbzw, "FortsetzungvonFeldNr.IIundNr.Iirun^^^ 

des Anmelders oder die Namen der Anmelder an und nebenjedem Namen den Staat oder die Staaten (und/oder ggf. AR1PO-. 
eurasisches, europdisches oder OAPI-Patent),Jur die die bezeichnete Person Anmelder ist. 



(Hi) 



(iv) 



Wenn der in Feld Nr, II oder III genannte Erfinder oder Erfinder/Anmelder nicht fur alieBesUmmungsstaaieno^^^^ die 
Vereinisten Staaten von Amerfka als Erfinder benannt ist: In diesem Fall schreiben Sie tortsetzung von Feld Nr II 
-FoZ^ungvonFeldNr.Iirbzw. "FortsetzungvonFeldNrJIundNr Ilfundgeben^^^ 

der Erfinder an undneben iedem Namen den Staat oder die Staaten (und/oder ggf. ARIPO-, eurasisches, europaisches oder OAFI- 
Patent),Jur die die bezeichnete Person Erfinder ist. 

Wenn zusdtzlich zu dem Anwait oder den Anwalten, die in Feld Nr. IV angegeben sind weitere Anwdlte bestellt sind: diesem 
Fall schreiben Sie 'Tortsetzung von Feld Nr. IV" und machen fiirjeden weiteren Anwait die entsprechenden, m Feld Nr. IV 
vorgeschnebenen Angaben. 

Wenn in Feld Nr. Vbei einem Staat (oderbei OAPI) dieAngabe "Zusatzpatenr oder "Zusatzzertifikat,^ oder wenn in Feld Nn V 
beUenvlreinigten Staaten von Amerika die Angabe "Fortsetzung- oder -Teilfortsetzunf hif^^fu^^ wird: In djesem Fall 
schreLn sle "hrtsetzung von Feld Nr. V" und%eben den Namen des betreffendenStaats {oder OAn an und nachdem Namen 
iedes solchen Stoats (oder OAPI) das Aktenzeichen des Hauptschutzrechts oder der Hauptschutzrechtsanmeldung und das Datum 
der Erteilung des Hauptschutzrechts oder der Einreichung der Hauptschutzrechtsanmeldung. 

(vi) Wenn in Feld Nr. VI die Prioritdt von mehr als dreifruheren Anmeldungen beansprucht wird: In fj^^'^^fj^^^^ 
^ "ForUetzungvonFeldNr. VI" undmachenfiirjedeweiterefriXhereAnmeldung die entsprechenden, inFeldNr. VI vorgeschnebenen 

Angaben. 

(vii) WenninFeldNr. VI diefruhereAnmeldungeineARIPOAnmeldungist: In diesem Fall schreiben Sie 'Fortsetzung von ^^^^ 
^ ^ NrVI-und geben, unter Angabe derNummer der Zeile, in der die diefi^hereAnmeldung betreffenden Angaben gemacht sind 

mindestensine^^^^ 
die firiXhere Anmeldung erfolgte. 

2 Wenn im HinblickaufdieErkiarungbzgL vorsorgiicher Bestimmungen in Feld Nr. V der Anmelder Staaten von dieserErkldrung 
ausZZe^M^^^^^ Fall schreiben Si7"Bestimrnun^(enh die von der Erkldn^ng bzgl. ^orsor£ich^ Bestimmungen 

aZgenommen ist(sind) " und geben den Namen oder den Zweibuchstaben-Code jedes so ausgeschlossenen Staates an. 

WennderAnmelderJurirgendeinBestimmungsamtdieVorteilenationalerVorschrifienb^^ 
AusnaZen vonde^^^ in Anspmch nimmt: In diesem Fall schreiben Sie ^Erklarun^ betrefifend unschadliche 

oWnba^ng oder Ausnahmen von der Neuheitsschddlichkeit" und geben imfolgenden die entsprechende ^rklamng ab. 



Fortsetzung von Feld Nr. IX: Unterschritten der Anmelder. 



X 



ANDES. Stephanie 



FUCHS-POHL. Gerald 



PFAFF, Gerhard 




FoimblattPCT/RO/101 (Zusatzblatt) (Juli 1998;Nachdmck Juli 1999) 



Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsfi)rmular 



VERTRAOTBER DIE INTERNATIONALE ZUBRM MEN ARBEIT 
AUF DEM GEBIET DES PATENTWESENS 



Ab8 nder: INTERNATIONALE RECHERCHENBEHORDE 



An 

MERCK PATENT GMBH 
D-64271 Darmstadt 
GERMANY 



1 a MRZ. 2000 ^ 

zu ruck an ^i:jJ^C O 
Ruckspracne erbeten 



PCT 



BENACHRICHTIGUNG OSER DEN EINGANG DES 
RECHERCHENEXEMPLARS 

(Regel 25.1 PCT) 




Absendedatum 
(Tag/Mon at/J ah r) 



09/03/2000 



Aktenzeichen des Anmetders oder Anwalts 

9901612-rahg 



WIGHTIGE MITTEILUNG 



Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 00/00069 



Internationales Anmeldedatum 
(Tag/Monat/Jahr) 



07/01/2000 



Prioritatsdatum 
(Tag/Monat/Jahr) 



19/01/1999 



Anmelder 



MERCK PATENT GMBH et al . 



Falls die Internationale Recherchenbehorde nicht mit dem Anmeldeamt identisch ist: 

Dem Anmelder wind mitgeteilt, daB das Recherchene^emplar der intem^onalen Anmeldung an dem nachstehend argegebenen 
Datum bei der Intemationalen Rechercherbehorde eingegangen id. 

Fails die Internationale Recherchenbehorde und das Anmeldeamt identisch sind: 

Dem Anmelder wind mitgeteilt, daB das Rechercheneiemplarder intem^ionalen Anmeldung an dem nachstehend argegebenen 
Datum eingegangen ist: 



25/02/2000 



_ (Eingangsdatum). 



□ 



Dem Recherchene)emplar war ein Protokoll der Nucleotid- und/odsr AmInosSuresequenzen in computeilesbarer Form 
beigefugt. 



Frist fur die Erstellung des intemationalen Recherchenberichts 

Dem Anmelder wird mitgeteilt, dal3 die Frist fur die Erstellung des intemationalen Recherchenberbhts drei Monaie ab dem 
obengenannten Eingangsdatum oder neun Monate ab dem Fhoritatsdatum betragt, je nachdem welche Frist spater ablauft. 



4. 



Ein Exemplar dieser Benachrichtigung ist dem Intemiionalen Buro und, sofem Absatz 1 erster Satz zutrifft, dem Anmeldeamt 
Qbermittelt worden. 



Name und Postanschrift der intemationalen Recherchenbehode 

Europaisches Patentamt, P.B. 581 8 Patentlaan 2 
y^Aii NL-2280 HV Rijswijk 

&)l Tel. (+31 -70) 340-2040, Tx. 31 651 epo nl 
Fax: (+31 -70) 340-3016 




Bevollmachtigter Bediensteter 

ISA/EP 



Formblatt PCT/1SA«02 (Juli 1998) 



TENT COOPERATION TREWy 



PCT/EPdO/00069 



From the INTERNATIONAL BUREAU 



PCT 

NOTIFICATION OF RECEIPT OF 
RECORD COPY 

(PCT Rule 24.2(a)) 



To: 



MERCK PATENT GMBH 
D-64271 Darmstadt 
ALLEMAGNE 



PAT 
3 a MRZ. 2000 

zahlen €3 adi, ^ 
ruruck an PC O 




Date of mailing (day/month/year) 
14 March 2000(14.03.00) 



Applicant's or agent's file reference 

9901612-rahg 



IMPORTANT NOTIFICATION 



International application No. 
PCT/EPOO/00069 



9 



The applicant is hereby notified that the International Bureau has received the record copy of the international application as 
detailed below. 

Name(s) of the applicant(s) and State(s) for which they are applicants: 

MERCK PATENT GMBH (for ail designated States except US) 

ANDES, Stephanie et al (for US) 

International filing date 07 January 2000 (07.01 .00) 

Priority date(s) claimed : 19 January 1999 (19.01.99) 

Date of receipt of the record copy 
by the international Bureau : 

List of designated Offices : 



29 February 2000 (29.02.00) 



AP :GH,GM,KE,LS,MW,SD,SUSZ,TZ,UG,ZW 
EA :AM,AZ,BY,KG,KZ,MD,RU,TJ,TM 

EP :AT,BE,CH,CY,DE,DK,ES,FI,FR,GB,GR,IEJT,LU,MC,NUPT,SE 
OA :BF,BJ,CF,CG,CI,CM,GA,GN,GW,MUMR,NE,SN,TDTG 

National :AE,AUAM,AT,AU,AZ,BA,BB,BG,BR,BY,CA,CH,CN,CU,CZ,DE,DK,EE,ES,FI,GB,GD,GE, 
GH,GM,HR,HUJDJUINJS,JP,KE,KG,KP,KR,KZ,LC,LK,LR,LS,LT,LU,LV,MD,MG,MK,MN,MW,MX, 
NO,NZ,PUPT,RO,RU,SD,SE,SG,SUSK,SUTJJM,TR,TT,UA,UG,US,UZ,VN,YU,ZA,ZW 



ATTENTION 

The applicant shouid carefully check the data appearing in this Notification. In case of any discrepancy between these data 
and the indications in the international application, the applicant should innmediately inform the International Bureau. 

In addition, the applicant's attention is drawn to the information contained in the Annex, relating to: 



□ 



time limits for entry into the national phase 
confirmation of precautionary designations 
requirements regarding priority documents 



A copy of this Notification is being sent to the receiving Office and to the InternationalSearching Authority. 





The Internati nal Bureau of WlPO 
34, chemin des Colombettes 
1211 Gen va20, Switz riand 


Authorized officer: 

Athina Nickitas-Etienne r 

Telephone No. (41-22)338.83.38 A; ' 


Facsimile No. (41-22)740.14,35 


Form PCT/IB/301 (July 1998) 


003160874 



anne: 




FORM PCT/IB/301 



f. 



temational application No. 
PCT/EPOO/00069 



INFORMATION ON TIME LIMITS FOR ENTERING THE NATIONAL PHASE 



The applicant is reminded that the "national phase" must be entered before each of the designated Offices indicated in the 
Notification of Receipt of Record Copy (Form PCT/IB/301) by paying national fees and furnishing translations, as prescribed by 
the applicable national laws. 

The time limit for performing these procedural acts is 20 MONTHS from the priority date or, for those designated States 
which the applicant elects in a demand for international preliminary examination or in a later election, 30 MONTHS from the 
priority date, provided that the electron is made before the expiration of 19 months from the priority date. Some designated (or 
elected) Offices have fixed time limits which expire even later than 20 or 30 months from the priority date. In other Offices an 
extension of time or grace period, in some cases upon payment of an additional fee, is available. 

In addition to these procedural acts, the applicant may also have to comply with other special requirements applicable in 
certain Offices. It is the applicant's responsibility to ensure that the necessary steps to enter the national phase are taken in a 
timely fashion. Most designated Offices do not issue reminders to applicants in connection with the entry into the national 
phase. 

For detailed information about the procedural acts to be performed to enter the national phase before each designated 
Office, the applicable time limits and possible extensions of time or grace periods, and any other requirements, see the relevant 
Chapters of Volume II of the PCX Applicant's Guide. Information about the requirements for filing a demand for intemational 
preliminary examination is set out in Chapter IX of Volume I of the PCT Applicant's Guide. 

GR and ES became bound by PCT Chapter II on 7 September 1996 and 6 September 1997, respectively, and may, therefore, 
be elected in a demand or a later election filed on or after 7 September 1996 and 6 September 1997, respectively, regardless of 
the filing date of the international application, (See second paragraph above.) 

Note that only an applicant who is a national or resident of a PCT Contracting State which is bound by Chapter II has 
the right to file a demand for international preliminary examination. 



This notification lists only specific designations made under Rule 4.9(a) in the request, it is important to check that these 
designations are correct. Errors in designations can be corrected where precautionary designations have been made under 
Rule 4.9(b). The applicant is hereby reminded that any precautionary designations may be confirmed according to Rule 4.g(c) 
before the expiration of 15 months from the priority date. If it is not confirmed, it will automatically be regarded as withdrawn 
by the applicant. There will be no reminder and no invitation. Confirmation of a designation consists of the filing of a notice 
specifying the designated State concerned (with an indication of the kind of protection or treatment desired) and the payment 
of the designation and confirmation fees. Confirmation must reach the receiving Office within the 15-month time limit. 



For applicants who have not yet complied with the requirements regarding priority documents, the following is recalled. 

Where the priority of an earlier national, regional or international application is claimed, the applicant must submit a copy 
of the said earlier application, certified by the authority with which it was filed ("the priority document") to the receiving Office 
(which will transmit it to the International Bureau) or directly to the International Bureau, before the expiration of 16 months from 
the priority date, provided that any such priority document may still be submitted to the International Bureau before that date of 
international publication of the international application, in which case that document will be considered to have been received 
by the International Bureau on the last day of the 16-month time limit (Rule 17.1(a)). 

Where the priority document is issued by the receiving Office, the applicant may, instead of submitting the priority 
document, request the receiving Office to prepare and transmit the priority document to the International Bureau. Such request 
must be made before the expiration of the 1 6-month time limit and may be subjected by the receiving Office to the payment 
of a fee (Rule 17.1(b)). 

If the priority document concerned is not submitted to the International Bureau or if the request to the receiving Office 
to prepare and transmit the priority document has not been made (and the corresponding fee, if any, paid) within the applicable 
time limit indicated under the preceding paragraphs, any designated State may disregard the priority claim, provided that no 
designated Office may disregard the priority claim concerned before giving the applicant an opportunity to furnish the priority 
document within a time limit which is reasonable under the circumstances. 

Where several priorities are claimed, the priority date to be considered for the purposes of computing the 16-month time 
limit is the filing date of the earliest application whose priority is claimed. 



CONFIRMATION OF PRECAUTIONARY DESIGNATIONS 



REQUIREMENTS REGARDING PRIORITY DOCUMENTS 



Form PCT/IB/301 (Annex) (July 1998) 



003160874 



PCT/EPOO/00069 



vTENT COOPERATION TReWy 



From the INTERNATIONAL BUREAU 



PCT 

NOTIFICATION CONCERNING 
SUBMISSION OR TRANSMITTAL 
OF PRIORITY DOCUMENT 

(PCT Administrative Instructions, Section 41 1) 



Date of mailing (day/month/year) 
14 March 2000 (14.03.00) 



To: 



MERCK PATENT GMBH 
D-64271 Darmstadt 
ALLEMAGNE 



PAT 



3 a MRZ. 2000 

zahlenO aoi. fS 
zuruckan PC C3 
Rucksprache erbeten 




Applicant's or agent's fi!e reference 
9901612-rahg 



IMPORTANT NOTIFICATION 



International application No. 
PCT/EPOO/00069 



International filing date (day/month/year) 

07 January 2000 (07.01 .00) 



International publication date (day/month/y^ear) 
Not yet published 



Priority date (day/nnonth/year) 

19 January 1999(19.01.99) 



Applicant 

MERCK PATENT GMBH et ai 



1. The applicant is hereby notified of the date of receipt (except where the letters "NR" appear in the right-hand column) by the 
International Bureau of the priority docunnent(s) relating to the earlier application{s) indicated below. Unless otherwise 
indicated by an asterisk appearing next to a date of receipt or by the letters-"NR", in the right-hsnd column, the pricrity 
document concerned was submitted or transmitted to the International Bureau in compliance with Rule 17.1(a) or (b). 

2. This updates and replaces any previously issued notification concerning submission or transmittal of priority documents. 

3. An asterisM*) appearing next to a date of receipt, in the right-hand column, denotes a priority document submitted 
or transmitted to the International Bureau but not in compliance with Rule 17.1(a) or (b). In such a case, the attention 
of the applicant is directed to Rule 1 7,1 (c) which provides that no designated Office may disregard the priority claim 
concerned before giving the applicant an opportunity, upon entry into the national phase, to furnish the priority document 
within a time limit which is reasonable under the circumstances. 

4. The letters "NR" appearing in the right-hand column denote a priority document which was not received by the International 
Bureau or which the applicant did not request the receiving Office to prepare and transmit to the International Bureau, 

as provided by Rule 17.1(a) or (b), respectively. In such a case, the attention of the applicant is directed to Rule 17.1 (c)'which 
provides that no designated Office may disregard the priority claim concerned before giving the applicant an opportunity, 
upon entry into the national phase, to furnish the priority document within a time limit which is reasonable under the 
circumstances. 



Priority date Prioritv apolication No. 

19 Janu 1999 (19.01.99) 199 01 612.7 



Country or regional Office 
or PCT receiving Office 

DE 



Date of receipt 
of priority document 

29 Febr2000 (29.02.00) 



The Int rnati nal Bureau of WlPO 
34, chemin des Colombettes 
1211 G neva 20, Switzerland 



Facsimile No. (41-22) 740.14.35 



Authorized officer 

Athina Nickitas-Etienne 
Telephone No. (41-22) 338.83.38 




Form PCT/IB/304 (July 1998) 



003160876 



DeV Antrag istbei der ziistdndigen mit der internationalen vorldufigen Prufimg beauftragten Behorde oder, wenn z\vei oder mehr Behdrden zustdndig sind. bei der 
vom Anmelder gewdhlten Behorde einzureichen. Der Anmelder kann den Namen oder den Zweibuchstaben-Code der Behorde aufder nachstehenden Zeileangeben. 
IPEA/_E^A 



PCX 



KAPITEL II 



ANTRAG AUF INTERNATIONALE VORLAUFIGE PRUFUNG 

nach Artikel 3 1 des Vertrags uber die Internationale Zusammenarbeit auf dem Gebiet des Patentwesens: 
Der (die) Unterzeichnete(n) beantragt (beantragen), daB fur die nachstehend bezeichnete intemationale Anmeidung 
die intemationale vorlaufige Priifang nach dem Vertrag iiber die intemationale Zusanunenarbeit auf dem 
Gebiet des Patentwesens durchgefuhrt wird und benennt hiermit als ausgewahlte Staaten 
alle auswahlbaren Staaten (soweit nichts anderes angegeben). 
Von der mit der internationalen voriaufigen Priifiing beauftragten Behorde 



Bezeichnung der IPEA 



Eingangsdatum des ANTRAGS 



Feid Nr. I KENNZEICHNUNG DER INTERNATIONALEN ANMELDUNG 


Aktenzeichen des Anmelders oder Anwalts 

9901612-rahg 


Internationales Aktenzeichen 
PCT/EPOO/00069 


Internationales Anmeldedatum (Tag/Monat/Jahr) 
07.01.2000 


(Friihester) Priori tatstag (Tag/Monat/Jahr) 
19.01.2000 



Bezeichnung der Erfmdung 

Mehrschichtiges Pertglanzpigment 



Feld Nr. II ANMELDER 



Name und Anschrift: (Familienname, Vorname; bei juristischen Personen voUstdndige amtliche 
Bezeichnung. Bei der Anschrift sind die Posdeitzahl und der Name des Staats 
anzugeben.) 

Merck Patent GmbH 
Frankfurter StrafBe 250 
64293 Darmstadt 
Deutschland 



Telefonnr.; 

06151/72-6575 



Telefaxnr.: 

06151/72-7191 



Femschreibnr.: 



Staatsangehorigkeit (Staat): 
DE 



Sitz Oder Wohnsitz (Staat): 
DE 



Name und Anschrift: (Familienname, Vomame: bei juristischen Personen wllstdndige amtliche Bezeichnung. Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats anzugeben.) 



ANDES, Stephanie 
Gustav-Hoch-StraBe 21 
63452 Hanau 
Deutschland 



Staatsangeh5rigkeit (Staat): 


Sitz Oder Wohnsitz (Staat): 


DE 


DE 



Name und Anschrift: (Familienname, Vomame; bei juristischen Personen wllstdndige amdiche Bezeichnung. Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staau anzugeben.) 



FUCHS-POHL, Gerald 
Arheilger Weg 2 
64331 Weiterstadt 
Deutschland 



Staatsangehorigkeit (Staat): 
DE 



Sitz oder Wohnsitz (Staat): 
DE 



I X I Weitere Anmelder sind auf einem Foitsetzungsblatt angegeben. 



Formblatt PCT/IPEA/40I (Blatt I) (Juli 1998; Nachdruck Januar 2000) 



Siehe Anmerkungen zit diesem Antragsformular 



Blatt Nr. 



Internationales Aktenzeichen 

PCT/EPOO/00069 



Fortsetzung von Feld Nr. II ANMELDER 



IVird keines der folgenden F elder benutzt, so sollte dieses Blatt dem Antrag nicht beigeJUgt werden. 



Name unci Anschrift: (Familienname. Vorname: bei juristischen Personen wllstdndige amdiche Bezeichnung. Bei der Anschrift sind die Postleicahi und der t^ame des Stoats anzugeben.) 

PFAFF, Gerhard 
Trautenauer StraBe 41 
64839 Munster 
Deutschland 



Staatsangehorigkeit (Staat): 



DE 



Sitz Oder Wohnsitz (Staat): 



DE 



Name und Anschrift: (Familienname. Vorname: bei juristischen Personen vollstdndige amtliche Bezeichnung Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Stoats anzugeben.) 



Staatsangehorigkeit (Staat): 



Sitz Oder Wohnsitz (Staat): 



Name und Anschrift: (Familienname, Vorname: bei juristischen Personen vollstdndige amtliche Bezeichnung Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der S'ame des Stoats onzugeben.) 



Staatsangehorigkeit (Staat): 



Sitz Oder Wohnsitz (Staat): 



Name und Anschrift: (Familienname. Vorname: bei juristischen Personen vollstdndige amtliche Bezeichnung. Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Stoats anzugeben.J 



Staatsangehorigkeit (Staat): 



Sitz Oder Wohnsitz (Staat): 



I I Weitere Anmelder sind auf einem zusatzlichen Fortsetzungsblatt angegeben. 



Formblatt PCT/IPEA/401 (Fortsetzungsblatt) (Juli 1998; Nachdruck Januar 2000) Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 



Blatt Nr. 



[ntemationales Aktenzeichen 
PCT/EPOO/00069 



Feld Nr. Ill ANWALT ODER GEMEINSAMER VERTRETER; ODER ZUSTELLANSCHRIFT 



Die folgende Person ist | | Anwalt | X } gemeinsamer Vertreter 

und I y I ist vom (von den) Anmelder(n) bereits fruher bestellt worden und vertritt ihn (sie) auch ftir die intemationale vorlaufigi 
* ' Priifung. * 

I I wird hiermit bestellt; eine etwaige friihere Bestellung eines Anwalts/gemeinsamen Vertreters wird hiermit widemifen. 

□ wird hiermit zusatzlich zu dem bereits fruher bestellten Anwalt/gemeinsamen Vertreter, nur fur das Verfahren vor dei 
mit der intemationalen vorlaufigen Priifung bcauftragten Behorde bestellt. 



Name und Anschrift: (Familienname. Vomame: bei juristischen Personen vollstdndige amtliche 
Bezeichnung. Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats 
anzugeben.) 



Merck Patent GmbH 
64271 Darmstadt 
Deutschland 



Telefpnnr.: 

06151/72-6575 



Telefaxnr.; 

06151/72-7191 



Femschreibnr.: 



□ 



Zustellanschrift: Dieses Kastchen ist anzukreuzen, wenn kein Anwait oder gemeinsamer Vertreter bestellt ist und statt 
dessen im obigen Feld eine spezielle Zustellanschrift angegeben wird. 



Feld Nr. IV GRUNDLAGE DER INTERNATIONALEN VORLAUFIGEN PRUFUNG 



Erklarung betreffend Anderungen:* 

1. Der Anmelder wunscht, dal3 die intemationale vorlaufige Priifung auf der Grundlage 
I X I der intemationalen Anmeldung in der urspriinglich eingereichten Fassung 
der Beschreibung | | in der urspriinglich eingereichten Fassung 

I I unter Beriicksichtigung der Anderungen nach Artikel 34 

der Patentanspriiche | | in der urspriinglich eingereichten Fassung 

I I unter Beriicksichtigung der Anderungen nach Artikel 19 
(ggf. zusammen mit Begleitschreiben) 

unter Beriicksichtigung der Anderungen nach Artikel 34 



der Zeichnungen 
aufgenommen wird. 



□ 

□ 
□ 



in der urspriinglich eingereichten Fassung 

unter Beriicksichtigung der Anderungen nach Artikel 34 



2. I I Der Anmelder wiinscht, dal3 jegliche nach Artikel 19 eingereichte Anderung der Anspriiche als iiberholt angesehen wird. 

3. I I Der Aimielder wiinscht, dafl der Beginn der intemationalen vorlaufigen Priiftang bis zum Ablauf von 20 Monaten ab dem 

Prioritatsdatum aufgeschoben wird, sofem die mit der intemationalen vorlaufigen Priifung beauftragte Behorde nicht eine 
Kopie nach Artikel 19 vorgenommener Anderungen oder eine Erklamng des Anmelders erhalt, daB er keine solcher 
Anderungen vomehmen will (Regel 69.1 Absatz d). (Dieses Kdstchen darf nur angekreuzt werden, wenn die Frist nach 
Artikel 19 noch nicht abgelaufen ist.) 

* Wenn kein Kastchen angekreuzt wird, wird mit der intemationalen vorlaufigen Priifiing auf der Grundlage der intemationaler 
Anmeldung in der urspriinglich eingereichten Fassung begonnen; wenn eine Kopie der Anderungen der Anspriiche nach Artikel IS 
und/oder Anderungen der intemationalen Anmeldung nach Artikel 34 bei der mit der intemationalen vorlaufigen Priifuns 
beauf^agten Behorde eingeht, bevor diese mit der Erstellung eines schriftlichen Bescheids oder des intemationalen vorlaufige 
Priifungsberichts begonnen hat, wird jedoch die geanderte Fassung venvendet. 



Sprache fiir die Zwecke der intemationalen vorlaufigen Priifung: ;, 

I I dies ist die Sprache, in der die intemationale Anmeldung eingereicht wurde. 

I I dies ist die Sprache der Obersetzung. die fur die Zwecke der intemationalen Recherche eingereicht wurde. 
I I dies ist die Sprache der VeroffentUchung der intemationalen Anmeldung. 

j I dies ist die Sprache der Ubersetzung, die fiir die Zwecke der intemationalen vorlaufigen Priifung eingereicht wurde/wird. 



Feld Nr. V BEiNENNUNG VON STAATEN ALS AUSGEWAHLTE STAATEN 



Der Anmelder benennt hiermit als ausgewahlte Staaten alle auswahlbaren Staaterfc/ay heiflt, alle Staaten, die bestimmt wurden und 
durch Kapitei II gebunden sind) 

mit Ausnahme der folgenden Staaten, die der Anmeldemicht benennen mochte: 



Formblan PCT/IPEA/401 (Blatt 2) (Juli 1998; Nachdruck Januar 2000) 



Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 



Internationales Aktenzeichen 
PCT/EPOO/00069 



Feld Nr. VI KONTROLLISTE 


Dem Antrag liegen folgende Unterlagen fur die Zwecke der intemationalen vorlautlgen 
Priifung in der in Feld Nr. IV angegebenen Sprache bei: 


Von der mit der intemationalen vorlaufigen 
Pnifiing beauftragten Behorde auszufuUen 






erhalten nicht erhalten 


I. Ubersetzung der intemationalen Anmeldung 


Blatter 


□ 


□ 


2. Anderungen nach Artikel 34 : 


Blatter 


□ 


□ 


3. Kopie (oder, falls erforderlich, Ubersetzung) 
der Anderungen nach Artikel 19 


Blatter 


□ 


□ 


4. Kopie (oder, falls erforderlich, Ubersetzung) 
einer Erklarung nach Artikel 19 ; 


Blatter 


□ 


□ 


5. Begleitschreiben 


Blatter 


□ 


□ 


6. Sonstige (einzeln auffiihren) : 


Blatter 


□ 


□ 


Dem Antrag liegen auflerdem die nachstehend angekreuzten Unterlagen bei: 






I. 1 X 1 Blatt fiir die Gebiihrenberechnung 


4. I 1 Begriindung fiir das Fehlen einer Unterschrift 


2. I [ unterzeichnete gesonderte Vollmacht 

3, 1 1 Kopie der allgemeinen Vollmacht; 

Aktenzeichen (falls vorhanden) 


5. 1 I Nucleotid- und/oder Aminosiiuresequenz- 
protokoll in computerlesbarer Form 

6- fx] sonstigQ (einzeln auffuhren): Form 1031 


Feld Nr. VII UNTERSCHRIFT DES ANMELDERS, ANWALTS ODER GEMEINSAMEN VERTRETERS 


Der Name jeder unterzeichnenden Perspn ist neben der Unterschrift zu wiederholen, und es ist anzugeben, sofern sich dies nicht aus 
dem Antrag ergibt, in welcher Eigenschaft die Person unterzeichnet. 


M^xjj^atent GrrjbH — 








Or^aferwjftler Dr. Raabe 









1. 


Datum des tatsachlichen Eingangs des ANTRAGS: 


2. 


Geandertes Eingangsdatum des Antrags aufgrund von 
BERICHTIGUNGEN nach Regel 60.1 Absatz b: 


3. 


1 1 Eingangsdatum des Antrags NACH Ablauf von 19 Monaten ab | 1 Der Anmelder wurde 

1 1 Prioritatsdatum; Punkt 4 und Punkt 5, unten, fmden keine Anwendung. 1 1 entsprechend unterrichtet 


4. 


1 1 Eingangsdatum des Antrags [NNERHALB 19 Monate ab Prioritatsdatum wegen Fristverlangemng nach Regel 80,5. 


5. 


1 1 Das Eingangsdatum des Antrags liegt nach Ablauf von 19 Montaten ab Prioritatsdatum, der verspatete Eingang ist aber nac 
1 « Regel 82 ENTSCHULDIGT. 







Antrag vom IPEA erhalten am: 



Formblatt PCT/IPE A/401 (letztes Blatt) (Juli 1998; Nachdruck Januar 2000) Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformidar 



PCX 



KAPITEL II 



BL ATT FURDIE GEBUHRENBERECHNUNG 
Anhangzum Antrag auf internationale vorlaufige Priifung 



Internationales 
Aktenzeichen 



PCT/EPOO/00069 



Aktenzeichen des 
Anmelders oder Anwalts 



9901612-rahg 



Von der mit der intemationalen vorlauflgen Priifung 
beauftragten Behorde auszufullen 



Eingangsstempel der IPEA 



Anmeider 



Merck Patent GmbH, 64271 Darmstadt 



Berechnung der vorgeschriebenen Gebiihren 

1 . Gebiihr fur die vorlaufige Priifung , 

2. Bearbeitungsgebiihr (Anmeider aus einigen Staaten 
haben Anspruch auf eine Ermdfiigung der 
Bearbeitungsgebiihr urn 75%. Hat der Anmeider (oder 
haben alle Anmeider) einen solchen Anspruch, so 
betrdgt der in Feld H einzutragende Betrag 25 % der 
Bearbeitungsgebiihr.) 

3. Gesamtbetrag der vorgeschriebenen Gebiihren 
Addieren Sie die Betrage in den Feldem 

P und H und tragen Sie die Summe in 

das nebenstehende Feld ein 



EUR 1.533," 



EUR 147," H 



EUR 1.680." 



mSGESAMT 



Zahlungsart 

Abbuchungsauftrag fiir das 
lA I laufende Konto bei der IPEA 
(siehe unten) 

I I Scheck 

I I Postanweisung 

I I Bankwechsel 



I I Barzahlung 

I I Gebiihrenmarken 

I I Kupons 

I I Sonstige (einzeln angeben): 



Abbuchungsauftrag (diese Zahlungsweise gibt es nicht bei alien Behorden) 
Die IPEA/ EPA 



1)71 wird beauftragt, den vorstehend angegebenen Gesamtbetrag der Gebuhren von meinem laufenden 
•■^^ IConto abzubuchen. 



S (dieses Kdstchen darfnur angekreuzt werden, wenn die Vorschriften der IPEA uber laufende Konten 
dieses Verfahren erlauben) wird beauftragt, Fehlbetrage oder Uberzahlungen des vorstehend angegebenen 
Gesamtbetrags der GebQhren meinem laufenden Konto zu belasten bzw. gutzuscji»4feea^ 



2800.0015 



02.08.2000 



Kontonummer 



Datum (Tag/Monat/Jahr) 



Unterschrift 




Dr. Raabe 



Formblatt PCT/IPEA/401 (Anhang) (Juli 1998; Nachdruck Januar 2000) Siehe Anmerkungen zum Blait fiir die Gebiihrenberechnung 



PATENT COOPERATION TREATY 



wo 00/43456 
PCT/EPOO/00069 



From the INTERNATIONAL BUREAU 



PCT 

NOTICE INFORMING THE APPLICANT OF THE 

POM Ml INIPATIDIM OP TWF IMTPRMATIOMAI 

APPLICATION TO THE DESIGNATED OFFICES 
(PCT Rule 47.1(c), first sentence) 


To: 

MERCK PATENT GMB 
D-64271 Darmstadt 
ALLEMAGNE 


PAT 

V 

- AUG. 2000 

zahlen d ^ abi. d 
zuftick arttjj^C O 




Date of mailing (day/month/year) 
27 July 2000 (27.07.00) 






Applicant's or agent's file reference 
9901612-rahg 


IMPORTANT NOTICE 


International application No. 
PCT/EPOO/00069 


International filing date (day/month/year) 
07 January 2000 (07.01 .00) 


Priority date (day/month/year) . 

19 January 1999 (19.01.99) 


Applicant 

MERCK PATENT GMBH et ai 



1 . Notice is hereby given that the International Bureau has communicated, as provided in Article 20, the international application 
to the following designated Offices on the date indicated above as the date of mailing of this Notice: 

AU,JP,KP,KR,US 



In accordance with Rule 47.1(c), third sentence, those Offices will accept the present Notice as conclusive evidence that 
the communication of the international application has duly taken place on the date of mailing indicated above and no copy 
of the international application is required to be furnished by the applicant to the designated Office(s). 

2. The following designated Offices have waived the requirement for such a communication at this time: 

AE,AUAM,AP,AT,AZ,BA,BB,BG,BR,BY,CA,CH,CN,CU,CZ,DE,DK,EA,EE,EP,ES,FI,GB,GD,GE,GH, 

GM,HR,HUJDJUINJS,KE,KG,KZ,LC,LK,LR^S^T,LU,LV,MD,MG,MK,MN,MW,MX,NO,NZ,OA,^ 

PT,RO,RU,SD,SE,SG,SI,SK,SUTJTM,TR,TT,UA,UG,UZ,VN,YU,ZA,ZW 
The communication will be made to those Offices only upon their request. Furthermore, those Offices do not require the 
applicant to furnish a copy of the international application (Rule 49.1(a-bis)). 

3. Enclosed with this Notice is a copy of the international application as published by the International Bureau on 
27 July 2000 (27.07.00) under No. WO 00/43456 



REMINDER REGARDING CHAPTER II (Article 31(2)(a) and Rule 54.2) 

If the applicant wishes to postpone entry into the national phase until 30 months (or later in some Offices) from the priority 
date, a demand for international preliminary examination must be filed with the competent International Preliminary 
Examining Authority before the expiration of 19 months from the priority date. 

It is the applicant's sole responsibility to monitor the 19-month time limit. 

Note that only an applicant who is a national or resident of a PCT Contracting State which is bound by Chapter II has the 
right to file a demand for international preliminary examination. 



REMINDER REGARDING ENTRY INTO THE NATIONAL PHASE (Article 22 or 39(1)) 

If the applicant wishes to proceed with the international application in the national phase, he must within 20 months 
or 30 months, or later in some Offices, perform the acts referred to therein before each designated or elected Office. 

For further important information on the time limits and acts to be performed for entering the national phase, see the 
Annex to Form PCT/IB/301 (Notification of Receipt of Record Copy) and Volume II of the PCT Applicant's Guide. 



The international Bureau of WlPO 


Authorized officer 


34, chemin des Colombettes 


J. Zahra 


1211 G neva20,Swrtz Hand 




Facsimile No. (41-22) 740.14.35 


Telephone No. (41-22) 338.83.38 
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Continuation of Form PCT/IB/308 

NOTICE INFORMING THE APPLICANT OF THE COMMUNICATION OF 
THE INTERNATIONAL APPLICATION TO THE DESIGNATED OFFICES 



WO 00/43456 
PCT/EPOO/00069 



Dat f mailing (day/month/year) 
27 July 2000 (27.07.00) 



IMPORTANT NOTICE 



Applicant's or agent's file reference 

9901612-rahg 



International application No. 
PCT/EPOO/00069 



The applicant is hereby notified that at the time of establishment of this Notice, the time limit under Rule 46.1 for making 
mendments under Article 19 has not yet expired and the International Bureau had received neither such amendments nor a 
declaration that the applicant does not wish to make amendments. 



Form PCT/IB/308 (continuation sheet) (July 1996) 
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VERTRAGU^ER die INTERNATIONALE ZUS^MENARBEIT 
AUF DEM GEBIET DES PATENTWESENS 



Absender: DIE MIT DER INTERNATIONALEN VORLAUFIGEN 
PRUFUNG BEAUFTRAGTE BEHORDE 



An 



MERCK PATENT GMBfi. 
64271 Darmstadt j 
ALLEMAGNE 



PAT 



1 7. AUG. 2000 

zahlen CD sio*- 
zuruck an PC tJ 
Rucksprache erbeten 




PCT 



MITTEILUNG UBER DEN EINGANG DES 
ANTRAGS BEI DER ZUSTANDIGEN MIT DER 
INTERNATIONALEN VORLAUFIGEN PRUFUNG 
BEAUFTRAGTEN BEHORDE 

(Regein 59.3 e) und 61.1 b) Satz 1 PCT sowie 
Abschnitt 601 a) der Verwaltungsvorschriften) 



Absendedatum 
( Tagj MonatjJahr) 



1 6. 08.00 



Aktenzeichen des Anmelders oder Anwalts 
9901612-rahg 



WICHTIGE MITTEILUNG 



Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP 00/ 00069 



Internationales Anmeldedatum 

( TaglMonatlJahr) 

07/01/2000 



Prioritatsdatum ( Tag/Monat/Jahr) 
19/01/1999 



Anmelder 



MERCK PATENT GMBH et al. 



1 Dem Anmelder wird mitgeteilC, dafl die mit der inter nationalen vorlaufigen Prufung beauftragte Behorde nachstehendes Datum als 
Eingangsdatum des Antrags auf internationale voriaufige Prufung der internationalen Anmeldung betrachtet 



03/08/2000 



2. Dieses Eingangsdatum entspricht; 

^ dem tatsachiichen Eingangsdatum des Antrags bei der Behorde (Regel 61.1 b)). 

I I dem tatsachiichen Datum, an dem der Antrag fur die Behorde entgegengenommen worden ist (Regel 59.3 e)). 

dem Datum, an dem die Behorde auf die Aufforderung zur Behebung von Mangeln des Antrags (Formblatt PCT/IPEA/404) 



□ 



hin die erforderlichen Berichtigungen erhalten hat. 



3 I I ACHTUNG: Das Eingangsdatum Uegt NACH dem Ablauf von 19 Monaten ab dem Prioritatsdatum. Folglich fuhrt die im 
' ^ Antrae erfolgte Auswahl von Vertragsstaaten nicht zu einer Verschiebung des Eintritts in die nationale Phase bis zu 30 (oder 

in manchen Amtern mehr) Monaten ab dem Prioritatsdatum (Artikel 39 (1)). Daher mussen die fur den Eintritt m die nauonale 
Phase erforderlichen Handlungen innerhalb von 20 (oder in manchen Amtern mehr) Monaten dem Prioritatsdatum 
(Artikel 22) vorgenommen werden. Nahere Einzelheiten sind dem PCT^Uitfaden fur Anmelder, BAND H zu entnehmen. 



I I (falls zutrejfend) Diese Mitteilung gilt als Bestatigung der am . 
— per Telefon, Fax oder personlich erteiiten AuskunfL 



4. Nur wenn Punkt 3 zutrifft, wurde dem InternaUonalen Buro ein Exemplar dieser Mitteilung ubermittelu 




Name und Postanschrift der mit der internationalen vorlaufigen 
Prufung beauftragten Behorde 

Europaisches Paten tarn t 
Ml% D-«0298 Munchen 

QJj} Tel. ( + 49-89) 2399-0. Tx: 523656 epmu d 
Fax: ( + 49-89) 2399-4465 




BevoUmachtigter Bediensteter 
CHAVONAND F H 

Tel. ( + 49-89) 2399-2390 
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From the INTERNATIONAL BUREAU 



PCT 



INFORMATION CONCERNING ELECTED 
OFFICES NOTIFIED OF THEIR ELECTION 



(PCT Rule 61.3) 



Date of mailing (day/month/year) 

13 September 2000 (13.09.00) 



To: 



MERCK PATENT G 
D-64271 Darmstadt 
ALLEMAGNE 




Applicant's or agent's file reference 

9901612-rahg 


IMPORTANT INFORMATION 


International application No. 

PCT/EPOO/00069 


International filing date (day/month/year) 

07 January 2000 (07.01.00) 


Mority date (day/month/year) 

19 January 1999 (19.01.99) 


Applicant 

MERCK PATENT GMBH et a! 



1. The applicant is hereby informed that the International Bureau has, according to Article 31 (7), notified each of the following 
Offices of its election: 

AP :GH,GM,KE,LS,MW,SD,SUSZ,TZ,UG,ZW 

EP :AT,BE,CH,CY,DE,DK,ES,F!,FR,GB,GRJE,IT,LU,MaNUPT,SE 

National :AU,BG,CA,CN,CZ,DE,IUJP,KP,KR,MN,NO,NZ,PURO,RU,SE,SK,US 

2. The following Offices have waived the requirement for the notification of their election; the notification will be sent to them 
by the International Bureau only upon their request: 

EA :AM,AZ,BY,KG,KZ,MD,RU,TJ,TM 

OA :BF,BJ,CF,CG,CI,CM,GA,GN,GW,MUMR,NE,SN,TDJG 

National :AE,AUAM,AT,AZ,BA,BB,BR,BY,CH,CU,DK,EE,ES,FI,GB,GD,GE,GH,GM,HR, 

HU,IDJNJS,KE,KG,KZ,LaLK,LR,LS^T^U^V,MD,MG,MK,MW,MX,PT,SD,SG,SI,SU 

TJ,TM,TR,TT,UA,UG,UZ,VN,YU,ZA,ZW 

3. The applicant is reminded that he must enter the "national phase" before the expiration of 30 months from the priority date 
before each of the Offices listed above. This must be done by paying the national fee(s) and furnishing , if prescribed, a 
translation of the international application (Article 39(1 )(a)), as well as, where applicable, by furnishing a translation of any 
annexes of the international preliminary examination report {Article 36{3)(b) and Rule 74.1). 

Some offices have fixed time limits expiring later than the above-mentioned time limit. For detailed information about the 
applicable time limits and the acts to be performed upon entry into the national phase before a particular Office, see Volume II 
of the PCT Applicant's Guide. 

The entry into the European regional phase is postponed until 31 months from the priority date for all States designated for 
the purposes of obtaining a European patent. 





Authorized officer: ^ 


The International Bureau of WlPO 




34, ch min des Colombettes 


Olivia TEFY J I 


1211 G neva 20, Switzerland 




Facsimile No. (41-22) 740.14.35 


Telephone No, (41-22) 338.83.38 / 


Form PCT/IB/332 (September 1997) 


f 3519511 



VERTI 



^3 



09/889427 



UBER DIE INTERNATIONALE KSAMMENARBEIT 
AUF DEM GEBIET DES PATENTWESENS 



PCT 

INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 

(Artikel 18 sowie Regein 43 und 44 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders oder Anwatts 

9901612-rahg 


WEITERES siehe Mitteilung uber die Ubermittlung des internationalen 

Recherchenberichts (Formblatt PCT/ISA/220) sowie, soweit 
VORGEHEN zutreffend, nachstehender Punkt 5 


Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 00/00069 


Internationales Anmeldedatum 

(Tag/Monat/Jahr) 

07/01/2000 


(Fruhestes) Prioritatsdatum (Tag/Monat/Jahr) 

19/01/1999 


Anmelder 

MERCK PATENT GMBH et al . 



Dieser Internationale Recherchenberlcht wurde von der Internationalen Recherchenbehorde erstellt und wird dem Anmelder gemaB 
Artikel 18 ubermittelt. Eine Kopie wird dem Internationalen Buro ubermrttelt. 

Dieser Internationale Recherchenberlcht umfafit insgesamt _2 Blatter. 

pr| Daruber hinaus liegt ihm jeweils eine Kopie der in diesem Bericht genannten Unterlagen zum Stand der Technik bei. 



1 . Grundlage des Berlchts 

a. Hinsichtlich der Sprache ist die Internationale Recherche auf der Grundlage der internationalen Anmeldung in der Sprache 
durchgefijhrt worden, in der sie eingereicht wurde, sofern unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

I I Die Internationale Recherche ist auf der Grundlage einer bei der Behorde eingereichten Ubersetzung der internationalen 
Anmeldung (Regel 23.1 b)) durchgefuhrt worden. 

b. Hinsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotide und/oder Amlnosauresequenz ist die Internationale 
Recherche auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das 

I I in der internationalen Anmeldung in Schriflicher Form enthalten ist 

zusammen mit der internationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 
bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 
bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 



□ 
□ 
□ 
□ 

□ 

□ 
□ 



Die Erklarung, daB das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den Offenbarungsgehalt der 
internationalen Anmeldung im Anmeldezertpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

Die Erklarung, da(3 die in computerlesbarer Form eiiaBten Informationen dem schrrftlichen Sequenzprotokoll entsprechen, 
wurde vorgelegt. 

Bestlmmte Anspruche haben slch als nIcht recherchlerbar erwiesen (siehe Feld I). 
Mangelnde EInhettllchkett der Erflndung (siehe Feld II). 



Hinsichtlich der Bezelchnung der Erflndung 

pT] wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 
I I wurde der Wortlaut von der Behorde wie folgt festgesetzt: 



5. Hinsichtlich der Zusammenfassung 

[Y] wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 

wurde der Wortlaut nach Regel 38.2b) in der in Feld III angegebenen Fassung von der Behorde festgesetzt. Der 
I I Anmelder kann der Behorde innerhalb eines Monats nach dem Datum der Absendung dieses internationalen 

Recherchenberichts eine Stellungnahme vorlegen. 

6. Folgende Abbildung der Zelchnungen ist mit der Zusammenfassung zu veroffentlichen: Abb. Nr. — 



I I wie vom Anmelder vorgeschlagen keine der Abb. 

I I well der Anmelder selbst keine Abbildung vorgeschlagen hat. 
I I well diese Abbildung die Erflndung besser kennzeichnet. 



Formblatt PCT/lSA/210 (Blatt 1) (Juli 1998) 



INTERNATIONJKR RECHERCHENBERICHT 



Internationales Aktenzelchen 

PCT/EP 00/00069 



A. KLASSIFIZIERUNG OES ANMELDUNGSGEGENSTANOES 

IPK 7 C09C1/00 C08K9/02 



Nach der International en Patentklassifikation (tPK) oder nach der nationalen Ktasstfikation undderlPK 



B. RECHERCHIERTE GEBIETE 



Recherchierter Mindestpriifstoff (Klassifikationssystem und Klassifikationssymbole ) 

IPK 7 C09C C08K 



Recherchierte aber nicht zum MlndestprOfstoff gehorende Veroffentlichungen. sowett diese unter die recherchierten Gebiete fallen 



Wahrend der intemationalen Recherche konsultierte elektronische Datenbank (Name der Datenbank und evtl. verwendete Suchbegriffe) 



C. ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategorie** Bezerchnung der Veroffentlichung, soweit erforderiich unter Angabe der in Betracht kommenden Teile 



Betr. Anspoich Nr. 



DE 198 02 234 A (BASF AG) 
30. Juli 1998 (1998-07-30) 
Spalte 6 -Spalte 7; Anspruche 4,5 

EP 0 753 545 A (BASF AG) 
15. Januar 1997 (1997-01-15) 
in der Anmeldung erwahnt 
das ganze Dokument 



1,2 



1-4,9 



□ 



Weitere Veroffentlichungen sind der Fortsetzung von Feld C zu 
entnehmen 



Siehe Anhang Patentfamilie 



° Besondere Kategon'en von angegebenen Veroffentlichungen 

"A" Veroffentiichung, die den allgemeinen Stand der Technik definlert, 
aber nicht als bescHiders bedeutsam anzusehen ist 

"E" alteres Dokument, das jedoch erst am oder nach dem intemationalen 
Anmeldedatum veroffentlicht worden ist 

"L" Veroffentlichung, die geeignet ist, einen Priori tatsanspofch zweifeJhaft er- 
scheinen zu lassen, oder durch die das Veroffentlichungsdatum einer 
anderen im Recherchenbericht genannten Veroffentlichung belegt werden 
sol! Oder die aus einem anderen besonderen Gnjnd angegeben ist fwie 
ausgefuhrt) 

"O" Veroffentlichung, die sich auf eine mundliche Offenbarung, 

eine B^utzung, eine Ausstellung oder andere MaBnahmen bezieht 

"P" Veroffentlichung, die vor dem intemationalen Anmeldedatum, aber nach 
dem beanspruchten Priori tatsdatum veroffentlicht worden ist 



"T" Spate re Veroffentlichung, die nach dem intemationalen Anmeldedatum 
Oder dem Priori tats datum veroffentlicht worden Ist und m it der 
Anmeldung nicht kollidiert, sondem nur zum Verstandnis des der 
Erfindung zugrundeliegenden Prinzips oder der ihr zugrundeliegenden 
Theorie angegeben ist 

"X" Veroffentlichung von besonderer Bedeutung; die t>eanspruchte Erfindung 
kann aWein auf grand dieser Veroffentlichung nicht als neu oder auf 
erfinderischer Tatigkeit beruhend betrachtet werden 

'Y" Veroffentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann nicht als auf erfinderischer Tatigkeit beruhend betrachtet 
werd^, wenn die Veroffentlichung mit einer oder mehreren anderen 
Veroffentlichungen dieser Kategorie in Verbindung gebracht wird und 
diese Vertwndung fur einen Fachmann naheliegend ist 

'&' Veroffentlichung, die Mitglied derselben Patentfamilie ist 



Datum des Abschlusses der intema^onaten Recherche 



24. Mai 2000 



Absendedatum des intemationalen Recherchenberichts 



02/06/2000 



Name und Postanschrift der Intemationalen Recherchenbehorde 
Europaisches Patentamt, P.B. 5818 Patentlaan 2 
NL-2280 HV Rijswiik 
Tel. (+31-70)340-2040. Tx. 31 651 eponi. 
Fax: (+31-70) 340^16 



Bevollmachtigter Bediensteter 



LIBBERECHT, E 



Fomnblan PCT/tSA/210 (Btatt 2) (JuJi 1992) 



pRNATIONAL SEARCH REPORT 

'information on patent family members 



International Application No 

PCT/EP 00/00069 



Patent document 
cited in search report 



Publication 
date 



Patent family 
member(s) 



Publication 
date 



DE 19802234 



30-07-1998 



NONE 



EP 0753545 A 15-01-1997 DE 19525503 A 16-01-1997 

CA 2180669 A 14-01-1997 
JP 9031355 A 04-02-1997 



Form PCT/ISA/210 (patent family annex) (July 1992) 




¥>r^Tr WELTORGANISATION FOR GEISTIGES EIGENTUM 

X V-^ X Internationales Biiro 

INTERNATIONALE ANMELDUNG VEROFFENTLICHT NACH DEM VERTRAG (JBER DIE 
INTERNATIONALE ZUSAMMEN ARBEIT AUF DEM GEBIET DES PATENTWESENS (PCT) 



(51) Internationale Patentklassifikation ^ : 
C09C 1/00, C08K 9/02 



Al 



(11) Internationale Veroffentlichungsnummcr: WO 00/43456 

27. Juli 2000 (27.07.00) 



(43) Internationales 

Veroffentlichungsdatum: 



(21) Internationales Aktenzeichen: PCT/EPOO/00069 

(22) Internationales Anmeldedatum: 7. Januar 2000 (07.01.00) 



(30) Prioritatsdatcn: 

199 01 612.7 



19. Januar 1999 (19.01.99) 



DE 



(71) Anmelder (fur alle Bestimmungsstaaten ausser US): MERCK 

PATENT GMBH [DE/DE]; Frankfurter Strasse 250, 
D-64293 Darmstadt (DE). 

(72) Erfinder; und 

(75) Erfinder/Anmelder (nur fiir US): ANDES, Stephanie 
[DE/DE]; Gustav-Hoch-Strasse 21, D-63452 Hanau 
(DE). FUCHS-POHL, Gerald [DE/DE]; Arhei!ger Weg 
2, D-64331 Weiterstadt (DE). PFAEE^jGeriiard [DE/DE]; 
Trautenauer Strasse 41 , D-64339 MUnster (DH). 



(74) Gemeinsamer Vertreter: MERCK 
D-64271 Darmstadt (DE). 



PATENT GMBH; 



(81) Bestimmungsstaaten: AE, AL, AM, AT, AU, AZ, BA, BB, 
BG, BR, BY, CA, CH, CN, CU, CZ, DE, DK, EE, ES, FI, 
GB, GD, GE, GH, GM, HR, HU, ID. IL, IN, IS, JP, KE, 
KG, KP, KR, KZ, LC, LK, LR, LS, LT, LU, LV, MD, MG, 
MK, MN, MW, MX, NO, NZ, PL, PT, RO, RU, SD, SE, 
SG, SI, SK, SL, TJ, TM, TR, TT, UA, UG, US, UZ, VN, 
YU, ZA, ZW, ARIPO Patent (GH, GM, KE, LS, MW, SD, 
SL, SZ, TZ, UG, ZW), eurasisches Patent (AM, AZ, BY, 
KG, KZ, MD, RU, TJ, TM), europaisches Patent (AT, BE, 
CH, CY, DE, DK, ES, FI, FR, GB, GR, IE, IT, LU, MC, 
NL, PT, SE), OAPI Patent (BF, BJ, CF, CG, CI, CM, GA, 
GN, GW, ML. MR, NE, SN, TD, TG). 



Veroffentlicht 

Mit internationalem Recherchenbericht, 

Vor Ablauf der fur Aruierungen der Anspriiche zugelassenen 

Frist; Verdffentlichung wird wiederholt falls Anderungen 

eintreffen. 



(54) Title: MULTILAYER NACREOUS PIGMENT 

(54) Bezeichnung: MEHRSCHICHTIGES PERLGLANZPIGMENT 



(57) Abstract 



The invention relates to a multilayer nacreous pigment on the basis of a lamellar substrate consisting of a material having a refractive 
index greater than L8. Said pigment comprises at least (1) a first layer made of a material with a low refractive index, that is between 
1.35 and 1.8; (ii) optionally a second layer made of a material having a refractive index greater than 1.8; (iii) a semitransparent metal layer 
which is deposited on the substrate or the layers (i) or (ii); and (iv) possibly a secondary coating. According to the invention the substrate 
consists of lamellar titanium dioxide, zirconium dioxide, a-iron— (in)-oxide, tin oxide or zinc oxide. 



(57) Zusammenfassung 

Mehrschichtiges Perlglanzpigment auf Basis eines piattchenformigen Substrates aus einem Material mit einer Brechzahl von grosser 
als 1,8, das mindestens (i) eine erste Schicht aus einem Material mit niedriger Brechzahl im Bereich von 1,35 bis 1,8; (ii) wahlweise eine 
zweite Schicht aus einem Material mit einer Brechzahl von grosser als 1,8; (iii) eine semitransparente Metall schicht, die auf dem Substrat 
Oder den Schichten (i) oder (ii) aufgebracht ist und (iv) gegebenenfalls eine Nachbeschichtung aufweist, wobei das Substrat plattchenfOrmiges 
Titandioxid, Zirkoniumdioxid, Q'-Eisen(III)-oxid, Zinndioxid oder Zinkoxid ist. 



LEDIGLICH ZVR INFORMATION 



Codes zur Identifizierung von PCT-Vertragsstaaten auf den Kopfbogen der Schriften, die intemationale Anmeldungen gemass dem 
PCT veroffentlichen. 
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Mehrschichtiges Perlglanzpignrient 

Die Erfindung betrifft ein mehrschichtiges Periglanzpigment mit einem aus- 
gepragten Farbflop basierend auf einem plattchenformigen Substrat aus 
5 einem Material mit einer Brechzahl von grofier als 1 ,8. 

Mehrschichtige Pigmente, die einen winkelabhangigen Farbwechsel 
zwischen mehreren intensiven Interferenzfarben zeigen, sind bekannt. 

10 So beschreibt US 4 434 010 ein mehrschichtiges Interferenzpigment, 
bestehend aus einer zentraien Schicht eines reflektierenden Materials 
(Aluminium) und alternierenden Schichten zweier transparenter, dielek- 
trischer Materialien mit hoher und niedriger Brechzahl, beispielsweise 
Titandioxid und Siliziumdioxid beiderseits der zentraien Aluminiumschicht. 

15 In einer weiteren Ausfiihrungsform des Pigmentes werden die auf die 

zentrale Aluminiumschicht folgenden Schichten durch Magnesiumfiuorid 
und Chrom gebildet. Dieses Pigment zeigt einen intensiven Farbflop von 
grun nach purpurrot. 

20 EP 0 753 545 beschreibt goniochromatische Glanzpigmente auf der Basis 
transparenter, nichtmetallischer, plattchenformiger Substrate, die min- 
destens ein Schichtpaket aus einer farblosen Beschichtung mit einem 
Brechungsindex n < 1 ,8 und einer reflektierenden. selektiv Oder nicht- 
selektiv absorbierenden. fur sichtbares Licht zumindest teilweise durch- 

25 lassigen Beschichtung sowie gewunschtenfalls zusatzlich eine auRere 
Schutzschicht aufweisen. 

Diese Pigmente haben den Nachteil, da(i sie durch einen technisch sehr 
aufwendigen und kostenintensiven Prozefi, beispielsweise durch Chemical 
30 Vapor Deposition (CVD)- Oder Physical Vapor Deposition (PVD)-Verfahren 
hergestellt werden. Weiterhin nachteilig ist die oft schwere Reproduzierbar- 
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keit der Pigmente in der gewCinschten Produktqualitat und ihre mangelnde 
Witterungsstabilitat. 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es, ein im wesentlichen transparen- 
tes Interferenzpigment mit kraftigen Interferenzfarben und/oder einer 
starken Winkelabhangigkeit der Interferenzfarben zur Verfugung zu stellen, 
das sich durch vorteilhafte Anwendungseigenschaften auszeichnet und 
gleichzeitig auf einfache Art und Weise hergestellt werden kann. 

Diese Aufgabe wird gemafi der Erfindung gelost durch ein nnehrschichtiges 
Perlglanzpigment auf Basis eines plattchenformigen Substrates aus einem 
Material mit einer Brechzahl von gro(ier als 1 .8 das mindestens 

(1) eine erste Schicht aus einem Material mit niedriger Brechzahl im 
Bereich von 1 ,35 bis 1 ,8, 

(ii) wahlweise eine zweite Schicht aus einem Material mit einer Brechzahl 
von grolier als 1,8, 

(iii) eine semitransparente Metallschicht. die auf dem Substrat Oder den 
Schichten (i) oder (ii) aufgebracht ist und 

(iv) gegebenenfalls eine Nachbeschichtung aufweist. 

Wenn die semitransparente Metallschicht die aufiere Schicht des 
Pigmentes bildet, konnen auch noch hoch- und niedrigbrechende 
Schichten sich anschlieden. Bevordie Metallschicht aufgebracht wird, 
konnen sich die erste und zweite Schicht auch wiederholen. 

Weiterhin wird diese Aufgabe gemafi der Erfindung gelost durch ein 
Verfahren zur Herstellung des erfindungsgemafien Pigmentes durch 



wo 00/43456 



-3- 



PCT/EPOO/00069 



Aufbringen eines Precursors des Substratmaterials als dunner Film 
auf ein endloses Band, 

- Verfestigung des flussigen Filmes durch Trocknung und dabei 

5 Entwicklung des Metalloxides durch chemische Reaktion aus dem 

Precursor. 

Ablosung des getrockneten Filmes. 

Waschen der erhaltenen Substratpartikel und Resuspendierung in 
einer Beschichtungslosung, 

- Beschichtung der Substratpartikel mit mehreren Schichten aus Metall- 
oxiden oder Metallen und 

- Nachbeschichtung des erhaltenen Pigmentes. 

Das Schichtsystem kann aber auch mit Hilfe eines PVD-Verfahrens erzeugt 

i ^ 

werden bzw. durch eine Kombination von nalichemischen Verfahren 
und/oder CVD- und/oder PVD-Verfahren erzeugt werden. 

Gegenstand der Erfindung ist weiterhin die VenA/endung der erfindungs- 
gemaG>en Pigmente in Farben, Lacken, Druckfarben. Kunststoffen, kerami- 
schen Materialien, Glasem und kosmetischen Formulierungen. Hierfur 
konnen sie auch als Mischungen mit handelsublichen Pigmenten. bei- 
spielsweise anorganischen und organischen Absorptionspigmenten, Metall- 
effektpigmenten und LCP-Pigmenten. eingesetzt werden. 

Die erfindungsgemafien Pigmente konnen neben den rein koloristischen 
Anwendungen auch fur funktionelle Anwendungen in Betracht gezogen 
werden. Beispiele hierfur sind Pigmente fur den Sicherheitsbereich. z.B. 
Wert- und Sicherheitsdruck, Pigmente mit spezieller IR-Reflexion. z.B. fur 
Gewachshausfolien und Pigmente fur die Lasermarkierung von Kunst- 
^° stoffen. 
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Die erfindungsgemafien Pigmente basieren auf plattchenformigen 
Substraten mit einer Brechzahl von grofier als 1 ,8. Diese Substrate konnen 
beispielsweise aus Titandioxid, Zirkoniumdioxid, a-Eisen(lll)-oxid, Zinnoxid, 
Zinkoxid oder anderen transparenten, stabilen und zur Aufnahme von 16s- 
5 lichen oder unloslichen Farbmitteln befahigten Materialien bestehen. 

Ais Precursor fiir die Herstellung der Substrate werden Losungen von an- 
organischen oder organischen Verbindungen der Metalle Titan, Zirkonium, 
Eisen, Zinn. Zink oder Gemischen derselben eingesetzt. Bin bevorzugter 
1 0 Precursor ist Titantetrachlorid. 

Die plattchenformigen Substratpartikel haben eine Dicke zwischen 0,05 
und 5 jjm und insbesondere zwischen 0,05 und 2 [im. Die Ausdehnung in 
den beiden anderen Dinnensionen betragt zwischen 2 und 200 ^im und ins- 
15 besondere zwischen 5 und 50 pm. 

Als Schichtmaterial fur die Schicht (!) nnit einer Brechzahl von 1,35 bis 1,8 
eignen sich alle dem Fachmann bekannten niedrigbrechenden Materialien, 
die filnnartig und dauerhaft auf die Substratteilchen aufgebracht werden 

20 konnen. Besonders geeignet sind Metalloxide oder Metalloxidgemische. 
wie z.B. SiOs, AI2O3, AIO(OH), B2O3 oder ein Gemisch der genannten 
Metalloxide oder MgFj. Als Material mit niedriger Brechzahl konnen jedoch 
auch Polymere eingesetzt werden, wie z.B. Acrylate. Die verwendeten 
Monomere haben ein Molekulargewicht von 200 bis 1 000 und stehen als 

25 Mono-. Di- oder Triacrylate zur Verfugung. Hinsichtlich funktioneller 

Gruppen sind sie als Kohlenwasserstoffe, Polyole, Polyether, Silicone oder 
als fluorierte teflonartige Monomere verfugbar. Diese Monomere konnen 
durch Eiektronenstrahlen oder UV-Strahlen polymerisiert werden. Die 
erhaltenen Schichten besitzen eine Temperaturstabilitat bis zu 250 **C. Die 

30 Brechzahlen der Acrylatschichten liegen im Bereich von 1 ,35 bis 1 ,60. 

Weitere Angaben sind bei David G. Shaw und Marc G. Langlois zu finden: 
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Use of a new high speed acrylate deposition process to make novel 
multilayer structures, MRS-Tagung in San Francisco 1995; A new high 
speed process for vapor depositing fluoro and silicone acrylates for release 
coating applications, Tagung der Society of Vacuum Coater in Chicago, 
Illinois, 1995. 

Die Dicke der Schicht (i) betragt 10 - 1000 nm, vorzugsweise 20 - 800 nm 
und insbesondere 30 - 600 nm. 

Geeignete Schichtmaterialien fur die Schicht (ii) mit einer Brechzahl von 
grofter als 1 ,8 sind vorzugsweise Metalloxide bzw. Metalloxidgemische, wie 
z.B. Ti02, FesOg, ZrOs, ZnO, SnOs oder Verbindungen mit hoher Brechzahl 
wiez.B. Eisentitanate, Eisenoxidhydrate, Titansuboxide, Chromoxid, 
Bismutvanadat, Cobaltaluminat sowie Mischungen bzw. Mischphasen der 
genannten Verbindungen untereinander oder mit anderen Metalloxiden. Es 
kommen auch Metallsulfide, Metallnitride bzw. Metalloxynitride in Frage. 
Die Dicke der Schicht (ii) betragt 10 - 550 nm, vorzugsweise 15 - 400 nm 
und insbesondere 20 - 350 nm. 

Die Metallschichten (iii) bestehen aus Metallen, wie z.B. Aluminium, Chrom, 
Nickel, Chrom-Nickel-Legierungen oder Silber. Chrom und Aluminium sind 
dabei bevorzugt, da sie leicht abzuscheiden sind. Die Schichtdicke der 
Metallschichten wird auf 5 bis 20 nm eingestellt, um Semitransparenz zu 
erhalten. Als semitransparente Reflektorschichten konnen aber auch 
Materialien wie Graphit oder Titannitrid eingesetzt werden. 

Die erfmdungsgemafien Pigmente enthalten in der Beschichtung 
zusatzliche Farbmittel. Werden beispielsweise RuRpartikel verwendet, 
dann werden Partikelgrolien von 5 bis 200 nm und insbesondere 10 bis 
100 nm verwendet. Derartige Pigmente. die bevorzugt RuBpartikel in 
Schichten aus Titandioxid, Eisenoxid, Zinnoxid, Chromoxid und Zinkoxid 
enthalten sind in EP 0 499 864 beschrieben. 
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Weiterhin konnen die erfindungsgemaRen Pigmente auch Partikel aus 
Titandioxid, Aluminiumoxid, Siliciumdioxid, Zinndioxid, Magnesiumoxid, 
Zinkoxid, Cerdioxid. Wolframoxid, Molybdanoxid, Zirkonoxid, aber auch 
5 Mischoxide, wie Cr2Fe04, C0AI2O4 oder NiAl204, in der Beschichtung 
enthalten. 

Anstelle anorganischer Pigmentpartikel konnen auch organische Pigment- 
pa rtikel in der Beschichtung enthalten sein. wobei insbesondere tempe- 

10 raturstabiie organische Pigmente bevorzugt sind. Als organische Pigment- 
partikel werden vorzugsweise Phthalocyanine, Verlackungsprodukte von 
basischen Farbstoffen mit Heteropolysauren, Anthrachinone. Phenazine, 
Phenoxazine, Diketopyrroiopyrrole oder Perylene verwendet. Prinzipiell 
konnen alle Pigmente, die fur die Einarbeitung in das Substrat beschrieben 

1 5 wurden auch in die Beschichtung des erfindungsgemaRen Pigmentes ein- 
gearbeitet werden. Die Einlagerung von kleinen Metalloxid- oder organi- 
schen Pigmentpartikein mit einer durchschnittlichen GroRe von 10 bis 
40 nm in die Hohlraume der Metalloxidbeschichtung bewirkt eine deutliche 
Erhohung des Deckvermogens und des Glanzes, verbunden mit einer 

20 hohen Homogenitat der Beschichtung im Vergleich zu Pigmenten, die 

durch Mischfallung erhalten werden. Das Deckvermogen und bei gefarbten 
Pigmentpartikein die beobachtungswinkelabhangige Absorptionsfarbe der 
erfindungsgemalien Pigmente kann in einem weiten Bereich durch die 
Konzentration der eingelagerten Pigmentpartikel variiert werden. Der auf 

25 die Beschichtung bezogene Massenanteil der eingelagerten Pigmentparti- 
kel liegt zwischen 0,5 und 30 % und insbesondere zwischen 2 und 20 %. 
Weitere Angaben zu Pigmenten, die in der Beschichtung Pigmentpartikel 
enthalten, sind DE 41 40 295 zu entnehmen. 

30 Das fertige Pigment kann mit einer Nachbeschichtung oder Nachbe- 
handlung (iv) versehen werden, die die Licht-, Wetter- und chemische 
Stabilitat wetter erhoht, oder die Handhabung des Pigments, insbesondere 
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die Einarbeitung in unterschiedliche Medien. erleichtert. Als Nachbe- 
schichtungen bzw. Nachbehandiungen kommen beispielsweise die in den 
DE-PS 22 15 191, DE-OS 31 51 354. DE-OS 32 35 017 Oder DE-OS 
33 34 598 beschriebenen Verfahren in Frage. 

5 

Die zusatzlich aufgebrachten Stoffe machen nur etwa 0,1 bis 5 Gew.-%, 
vorzugsweise etwa 0,5 bis 3 Gew.-%, des gesamten Pigmentes aus. 

Die Anzahl und Dicke der Schichten ist abhangig vom gewunschten Effekt 
10 und dem verwendeten Substrat. Die Anzahl der Schichten wird durch die 
Wirtschaftlichkeit des Pigmentes begrenzt. Verwendet man als Substrat 
Ti02-Plattchen, die nach dem in WO 97/43346 beschriebenen Verfahren 
auf einem endlosen Band hergestellt werden, lassen sich besonders gut 
definierte Interferenzeffekte erzielen, da diese Ti02-Plattchen eine einheit- 
15 liche Schichtdicke besitzen. Das Reflexions- bzw. Transmissionsspektrum 
eines solchen Pigmentes weist feinere und genauer abstimmbare 
Strukturen auf als das Spektrum eines entsprechenden Pigmentes, das auf 
einem Substrat mit breiter Dickenverteilung, wie z.B. Glimmer, beruht. 

20 Die Ti02-Plattchen werden gemad der WO 97/43346 auf einem endlosen 
Band durch Verfestigung und Hydrolyse einer Titantetrachloridlosung 
hergestellt. 

Die Metalloxidschichten werden vorzugsweise nalichemisch aufgebracht. 

25 wobei die zur Herstellung von Perlglanzpigmenten entwickelten nalichemi- 
schen Beschichtungsverfahren angewendet werden konnen; derartige 
Verfahren sind z.B. beschrieben in DE 14 67 468, DE 19 59 988, DE 
20 09 566. DE 22 14 545, DE 22 15 191, DE 22 44 298, DE 23 13 331, DE 
25 22 572, DE 31 37 808, DE 31 37 809, DE 31 51 343, DE 31 51 354, DE 

30 31 51 355, DE 32 1 1 602, DE 32 35 017 oder auch in weiteren Patent- 
dokumenten und sonstigen Publikationen. 
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Zur Beschichtung werden die Substratpartikel in Wasser suspendiert und 
mit einem Oder mehreren hydrolysierbaren Metallsalzen bei einem fur die 
Hydrolyse geeigneten pH-Wert versetzt. der so gewahit wird. da(i die 

5 Metalloxide bzw. Metalloxidhydrate direkt auf den Partikein niederge- 

schlagen werden, ohne dafi es zu Nebenfallungen komnnt. Der pH-Wert 
wird ublicfierweise durch gleichzeitiges Zudosieren einer Base konstant 
gehaiten. Anschlieliend werden die Pigmente abgetrennt, gewaschen und 
getrocknet und gegebenenfalls gegluht. wobei die Gluhtemperatur im Hin- 

1 0 blick auf die jeweils vorliegende Beschichtung optimiert werden kann. Falls 
gewunscht konnen die Pignaente nach Aufbringen einzeiner Beschichtun- 
gen abgetrennt. getrocknet und ggf. gegluht werden, um dann zur Auf- 
fallung der weiteren Schichten wieder resuspendiert zu werden. 

1 5 Weiterhin kann die Beschichtung auch in einem Wirbelbettreaktor durch 
Gasphasenbeschichtung erfolgen, wobei z.B. die in EP 0 045 851 und 
EP 0 106 235 zur Herstellung von Perlglanzpigmenten vorgeschlagenen 
Verfahren entsprechend angewendet werden konnen. 

20 Fur das Aufbringen von Titandioxidschichten wird das im US 3 553 001 be- 
schriebene Verfahren bevorzugt. 

Zu einer auf etwa 50-100 ^'C, insbesondere 70-80 ^'C erhitzten Suspension 
des zu beschichtenden Materials wird langsam eine waSrige Titansalz- 
25 losung zugegeben, und es wird durch gleichzeitiges Zudosieren einer 
Base, wie z.B. waRrige Ammoniaklosung oder waHrige Alkalilauge, ein 
weitgehend konstanter pH-Wert von etwa 0,5-5, insbesondere etwa 1,5-2,5 
eingehalten. Sobaid die gewunschte Schichtdicke der Ti02-Fallung erreicht 
ist, wird die Zugabe der Titansalzlosung und der Base gestoppt. 

30 

Dieses, auch als Titrationsverfahren bezeichnete Verfahren zeichnet sich 
dadurch aus, dafi ein Uberschufi an Titansalz vermieden wird. Das wird 
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dadurch erreicht, daR man pro Zeiteinheit nur eine solche Menge der 
Hydrolyse zufuhrt, wie sie fur eine gleichmafiige Beschichtung mit dem 
i hydratisierten Ti02 erforderlich ist und wie pro Zeiteinheit von der verfiig- 

baren Oberflache aufgenommen werden kann. Es entstehen deshalb keine 
5 hydratisierten Titandioxidteilchen, die nicht auf der zu beschichtenden 
Oberflache niedergeschlagen sind. 

Fur das Aufbringen der Siliziumdioxidschichten ist folgendes Verfahren an- 
zuwenden: Zu einer auf etwa 50-100 ^'C, insbesondere 70-80 °C erhitzten 
10 Suspension des zu beschichtenden Materials wird eine Natronwasserglas- 
losung zudosiert. Durch gteichzeitige Zugabe von 10%iger Salzsaure wird 
der pH-Wert bei 4 bis 10, vorzugsweise bei 6.5 bis 8.5 konstant gehalten. 
Nach Zugabe der Wasserglaslosung wird noch 30 min nachgeriihrt. 

15 Die einzelnen Schichten konnen auch nach bekannten Verfahren durch 

Sputtern von Metallen. beispielsweise von Aluminium oder Chrom oder von 
Legierungen, wie zum Beispiel Cr-Ni-Legierungen sowie von Metalloxiden, 
beispielsweise von Titanoxid, Siliciumoxid. oder Indium-Zinn-Oxid oder 
durch thermisches Verdampfen von Metallen. Metalloxiden oder Acrylaten 

20 hergestellt werden. Bevorzugt wird eine Vakuumbandbeschichtung. wie sie 
in DE 197 07 805 und in DE 197 07 806 fQr die Herstellung von Interferenz- 
pigmenten beschrieben wird. 

25 



30 
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Patentanspruche 

Mehrschichtiges Periglanzpigment auf Basis eines plattchenformigen 
Substrates aus einem Material mit einer Brechzahl von grolier als 1,8, 
das mindestens 

(i) sine erste Schicht aus einem Material mit niedriger Brechzahl im 
Bereich von 1 ,35 bis 1 ,8, 

(ii) wahlweise eine zweite Schicht aus einem Material mit einer 
Brechzahl von groBer als 1 .8, 

(iii) eine semitransparente Metallschicht, die auf dem Substrat oder 
den Schichten (i) oder (ii) aufgebracht ist und 

(iv) gegebenenfalls eine Nachbeschichtung aufweist. 

Periglanzpigment nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, da(i 
das Substrat plattchenformiges Titandioxid, Zirkoniumdioxid, 
a-Eisen{lll)-oxid, Zinndioxid oder Zinkoxid ist. 

Periglanzpigment nach den Anspruchen 1 und 2, dadurch gekenn- 
zeichnet, dad das Material mit niedriger Brechzahl Si02, AI2O3. 
AIO(OH), B2O3, MgF2 oder ein Acrylat ist. 

Periglanzpigment nach mindestens einem der Ansprtiche 1 bis 3, 
dadurch gekennzeichnet, dali das Material mit hoher Brechzahl TiOs. 
Zr02. Fe203. SnOs, ZnO oder ein Gemisch aus diesen Oxiden oder 
ein Eisentitanat. ein Eisenoxidhydrat, ein Titansuboxid oder eine 
Mischung bzw. Mischphase dieser Verbindungen ist. 
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Verfahren zur Herstellung des erfindungsgemalien Pigmentes durch 

Aufbringen eines Precursors des Substratmaterials als dunner 
Film auf ein endloses Band, 

Verfestigung des flussigen Films durch Trocknung und dabei 
Entwicklung des Metalloxides durch chemische Reaktion aus 
dem Precursor, 

Ablosung des getrockneten Films, 

Waschen der erhaltenen Substratpartikel und Resuspendierung 
in einer Beschichtungslosung, 

Beschichtung der Substratpartikel mit mehreren Schichten aus 
Metalloxiden oder Metallen und 
- Nachbeschichtung des erhaltenen Pigmentes. 

Verfahren nach Anspruch 5. dadurch gekennzeichnet, dad als 
Precursor Losungen von anorganischen oder organischen Verbin- 
dungen der Metalle Titan, Zirkonium. Eisen. Zinn oder Zink eingesetzt 
werden. 

Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 5 und 6, dadurch 
gekennzeichnet. dad der Precursor Titantetrachlorid ist. 

Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 5 bis 7, dadurch 
gekennzeichnet. dafi die Schichten nach Zwischentrocknung des zu 
beschichtenden Materials in einem Wirbelbettreaktor durch CVD 
und/oder PVD aufgebracht werden. 

Verwendung der Pigmente nach den Anspruchen 1 bis 4 zur Pigmen- 
tierung von Lacken, Druckfarben, Kunststoffen, Kosmetika. Glasuren 
fur Keramiken und Glaser, 
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10. Verwendung der Pigmente nach den Anspruchen 1 bis 4 fiir den 

Sicherheitsbereich insbesondere fur Wert- und Sicherheitsdruck. fiir 
Agrarfolien und fur die Lasermarkierung von Kunststoffen. 

5 11. Lacke, Druckfarben, Kunststoffe. Kosmetika, Keramiken. Glaser und 
Poiymerfolien, welche mit einem Pigment nach den Anspruchen 1 bis 
4 pigmentiert sind. 



12. 

10 



Lasermarkierbare Kunststoffe enthaltend Pigmente nach den 
Anspruchen 1 bis 4. 
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werden. wenn die Veroffentlkshung mit einer oder mehreren anderen 
Verdffentlichur>gen dieaer Kategorie in Verbtndung gebracht wird und 
diese Vert>indung fur einen Facnmann naheliegerK* ist 

'&* Veroffentlk^hung, die Mitglied dereelben Patentfamilie ist 
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i?TTDTiTi?D r^Tir^M Notification of Transmittal of International 
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TTiis international preliminary examination report has been prepared by this International Preliminar^^Kamining 
Authority and is transmitted to the applicant according to Article 36. 



This REPORT consists of a total of 

□ 



. sheets, including this cover sheet. 



This report is also accompanied by ANNEXES, i.e., sheets of the description, claims and/or drawings which have 
been amended and are the basis for this report and/or sheets containing rectifications made before this Authority 
(see Rule 70.16 and Section 607 of the Administrative Instructions under the PCT). 



These annexes consist of a total of _ 



sheets- 



This report contains indications relating to the following items: 
Basis of the report 
Priority 

Non-establishment of opinion with regard to novelty, inventive step and industrial applicability 
Lack of unity of invention 

Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 

Certain documents cited 

Certain defects in the international application 

Certain observations on the international application 



II 


□ 


III 


□ 


IV 


□ 


V 




VI 


□ 


VII 




VIII 


□ 



Date of submission of the demand 

02 August 2000 (02.08.00) 


Date of completion of this report 

17 April 2001 (17.04.2001) 


Name and mailing address of the IPEA/01 
Facsimile No. 


Authorized officer 
Telephone No. 
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INTE^<NATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 

PCT/EPOO/00068 



I. Basis of the report 



I . This report has been drawn on the basis of (Replacement sheets which have been furnished to the receiving Office in response to an invitation 
under Article 14 are referred to in this report as "originally filed ' and are not annexed to the report since they do not contain amendments ): 

I I the international application as originally filed. 

the description, pages \:2. , as originally filed, 

pages , filed with the demand, 

pages , filed with the letter of 

pages , filed with the letter of 



the claims, 



Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos. 



1-11 



, as originally filed, 

, as amended under Article 1 9, 

, filed with the demand, 

, filed with the letter of 

, filed with the letter of 



the drawings. 



sheets/fig 
sheets/fig 
sheets/fig 
sheets/fig 



1/5-5/5 



, as originally filed, 
, filed with the demand, 
, filed with the letter of 
, filed with the letter of 



2. The amendments have resulted in the cancellation of: 

I I the description, pages 

I I the claims, Nos. 



I I the drawings, sheets/fig 



^ I I This report has been established as if (some oO the amendments had not been made, since they have been considered 
' — ' to go beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)). 



4. Additional observations, if necessary: 
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V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 



1 . Statement 

Novelty (N) 

Inventive step (IS) 
Industrial applicability (lA) 



Claims 
Claims 

Claims 
Claims 

Claims 
Claims 



2-5, 8, 11 



Ir 6, 7, 9, 10 



2-5, 8, 11 



YES 
NO 
YES 
NO 



1-11 



_3yYES 
NO 



Citations and explanations 

1. FR-A-2 606 585 (Dl) discloses (see Claim 3 and 

Figure 2) a knife blade for a brush cutting 
apparatus having all the features of Claim 1 (base 
part 1; terminal sections 5; blades 2a, 2b, 5a, 5b; 
fixing hole 8) . The subject matter of Claim 1 is 
therefore not novel (PCT Article 33(2)). 



2. The feature of Claim 2 wherein the terminal section 
is bent in several steps in one direction is not 
disclosed in the available prior art. Although a 
blade having terminal sections bent in several steps 
is known from US-A-3 686 841, the blade in that case 
forms part of a rake (see column 2, paragraph 1). 



3. The additional features of Claims 6, 7, 9 and 10 are 
likewise known from Dl . 



4. The additional features of Claims 3-5, 8 and 11 are 
not disclosed in the available prior art. 
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VII. Certain defects in the international application 



The following defects in the form or contents of the international application have been noted: 



1. Contrary to PCT Rule 5.1(a) (ii), the description 

does not cite Dl or indicate the relevant prior art 
disclosed therein . 
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FOR FURTHER ACTION Examination Report (Form PCT/IPEA/4 1 6) 
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International filing date {day/month/year) 
07 January 2000 (07,01.00) 


Priority date (day/month/year) 

19 January 1999(19.01.99) 



International Patent Classification (IPC) or national classification and IPC 
C09C 1/00, C08K 9/02 



Applicant 

MERCK PATENT GMBH 

1 • This international preliminary examination report has been prepared by this International Preliminary Examining Authority 
and is transmitted to the applicant according to Article 36. 

2. This REPORT consists of a total of 6 sheets, including this cover sheet. 

I I This report is also accompanied by ANNEXES, i.e., sheets of the description, claims and/or drawings which have been 
amended and are the basis for this report and/or sheets containing rectifications made before this Authority (see Rule 
70.16 and Section 607 of the Administrative Instructions under the PCT). 

These annexes consist of a total of sheets. 

3. This report contains indications relating to the following items: 



I 




Basis of the report 


II 


□ 


Priority 


III 


□ 


Non-establishment of opinion with regard to novelty, inventive step and industrial applicability 


IV 


□ 


Lack of unity of invention 


V 




Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability- 
citations and explanations supporting such statement ' 


VI 


□ 


Certain documents cited 


VII 


□ 


Certain defects in the international application 


VIII 




Certain observations on the international application 



Date of submission of the demand 

03 August 2000 (03.08.00) 


Date of completion of this report 

20 June 2001 (20.06.2001) 


Name and mailing address of the IPEA^P 
Facsimile No. 


Authorized officer 
Telephone No. 
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International application No. 

PCT/EPOO/00069 



L Basis of the report 



1. With regard to the elements of the international application:* 
I I the international application as originally filed 

[X] the description: 

pages 1 -9 

pages 

pages 



, as originally filed 
, filed with the demand 



, filed with the letter of 



the claims: 

pages 

pages 

pages 

pages 



1-12 



, as originally filed 

, as amended (together with any statement under Article 19 

, filed with the demand 



, filed with the letter of 



□ 



the drawings: 

pages 

pages 

pages 



, as originally filed 



, filed with the demand 



, filed with the letter of 



I I the sequence listing part of the description: 

pages 

pages 

pages 



, as originally filed 

. , filed with the demand 



, filed with the letter of 



2. With regard to the language, all the elements marked above were available or furnished to this Authority in the language in which 
the international application was filed, unless otherwise indicated under this item. 

These elements were available or furnished to this Authority in the following language which is: 

I I the language of a translation furnished for the purposes of international search (under Rule 23.1(b)). 
I I the language of publication of the international application (under Rule 48.3(b)). 

I I the language of the translation furnished for the purposes of international preliminary examination (under Rule 55.2 and/ 
or 55.3). 

3. With regard to any nucleotide and/or amino acid sequence disclosed in the international application, the international 
preliminary examination was carried out on the basis of the sequence listing: 

□ 

contained in the international application in written form. 

□ 

filed together with the international application in computer readable form. 
I I furnished subsequently to this Authority in written form. 

□ 

furnished subsequently to this Authority in computer readable form. 

The statement that the subsequently fumished written sequence listing does not go beyond the disclosure in the 
international application as filed has been fumished. 

The statement that the information recorded in computer readable form is identical to the written sequence listing has 
been fumished. 



□ 
□ 



The amendments have resulted in the cancellation of: 

I I the description, pages 

I I the claims, Nos. 

I I the drawings, sheets/fig 



^ I I This report has been established as if (some of) the amendments had not been made, since they have been considered to go 
I — I beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)).** 

* Replacement sheets which have been furnished to the receiving Office in response to an invitation under Article 14 are referred to 
in this report as "originally filed" and are not annexed to this report since they do not contain amendments (Rule 70.16 
and 70,1 7). 

** Any replacement sheet containing such amendments must be referred to under item J and annexed to this report. 
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V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 



Statement 
Novelty (N) 

Inventive step (IS) 
Industrial applicability (lA) 



Claims 
Claims 

Claims 
Claims 

Claims 
Claims 



1-6, 8-12 



1-12 



YES 
NO 
YES 
NO 

YES 
NO 



Citations and explanations 

1. Reference is made to the following documents Dl to 

D3 : 

Dl: DE-A-198 02 234 (BASF AG) 30 July 1998 (1998-07- 
30) 

D2: EP-A-0 753 545 (BASF AG) 15 January 1997 (1997- 
01-15) , mentioned in the application 

D3: WO-A-93/08237 (MERCK PATENT GMBH) 29 April 1993 
(1993-04-29) . 



Document D3 is a publication by the applicant which 
is mentioned in the applicant's parallel 
application, PCT EPOO/00071, and said application is 
processed together with the present application. A 
further copy of D3 is therefore not appended as an 
annex for the applicant. 



2. 

2.1 Document Dl discloses a multilayer nacreous pigment 
consisting of a lamellar substrate (made of, for 
example, 0f-Fe203, ZnO or Ti02f which inherently have 
a refractive index greater than 1.8) having at least 
(i) a first layer made of a material with a low 
refractive index in the range of 1.7 to 1.8 (made 
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of, for example, carboxy-containing Zr02) , (ii) a 
second layer made of metal (for example, Fe, Cr, Co 
or Ni) that is semitransparent for visible light, or 
also made of metal oxides, metal sulphides or 
mixtures thereof which are deposited on the layer 
(i) , and (iii) optionally a secondary coating (for 
example, made of a material with a high or low 
refractive index) . The pigments produced in Dl are 
used in the pigmenting of lacquers, inks, in 
particular safety inks, plastics, cosmetics, ceramic 
products and glass (cf. Dl : page 3, line 22 - page 
7, line 8 and page 11, lines 43-51). 

Consequently, the subject matter of Claims 1, 2, 4 
and 9-12 is not novel over Dl . Claims 1, 2, 4 and 9- 
12 do not meet the requirements of PCT Article 
33 (2) . 

2.2 Document D2 discloses a multilayer nacreous pigment 
consisting of a lamellar substrate (made of, for 
example, a-Fe203/ Zr02 or Ti02, which inherently have 
a refractive index of greater than 1.8) having at 
least (i) a layer made of a material with a low 
refractive index in the region of 1.8 (made of, for 
example, Si02, AI2O3, AIO(OH) or MgF2) , (ii) a second 
layer made of metal (for example, .Fe, Cr, Co or Ni) 
that is semitransparent for visible light, or made 
of metal oxides, metal sulphides or mixtures thereof 
which are deposited on the layer (i) , and (iii) 
optionally a secondary coating (for example, made of 
material with a high or low refractive index) . The 
pigments produced in D2 can be used for the 
pigmenting of lacquers, inks, in particular safety 
inks, plastics, cosmetics, ceramic products and 
glass (cf. D2 : page 3, line 19 - page 8, line 43 and 
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page 13, lines 33-38) 



Consequently, the subject matter' of Claims 1-3 and 
9-12 is not novel over D2 . Claims 1-3 and 9-12 do 
not therefore meet the requirements PCT Article 
33 (2) . 



2.3 Document D3 discloses a method for producing a 

multilayer lamellar nacreous pigment consisting of 
the method steps: 



- deposition of a precursor (made of, for example, 
solutions of inorganic or organic compounds of 
the metals aluminium, silicon, potassium, sodium 
or zinc) of the substrate material as a thin film 
on a continuous strip, 

- fixing the liquid film by drying and developing 
the metal oxide by chemical reaction from the 
precursor, 

- separation of the dried film, 

- washing the substrate particles obtained and 
intermediate drying, 

- coating the substrate particles (also using PVD) 
with a plurality of layers from one or more metal 
oxides, and 

- optional secondary coating of the pigment obtained 

(cf. D3: Claims 16-18, 21, 28; page 22, line 20 
to page 23, line 3) . 



Consequently, the subject matter of Claims 5-6 and 8 
is not novel over D3 . Claims 5-6 and 8 do not meet 
the requirements of PCT Article 33(2). 

2.4 Although the subject matter of Claim 7 is novel over 
Dl to D3, it would be obvious to a person skilled in 
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the art to use the known precursor TiCl4 in the 
method as per the application. Claim 7 does not 
therefore meet the requirements of PCT Article 
33 (3) . 

2.5 The subject matter of Claims 1-12 meets the 
requirements of (PCT Article 33(4)). 
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VIII. Certain observations on the international application 

The following observations on the clarity of the claims, description, and drawings or on the question whether the claims are fully 
supported by the description, are made: 

3. 

3.1 The terms "selectively" and "optionally" used in 
Claim 1 are undesirable since optional features 
should be included in dependent claims. Claim 1 does 
not meet the requirements of PCT Article 6. 

3.2 The wording "method for producing the pigment as per 
the invention../' used in Claim 5 should, for the sake 
of clarity, be supplemented by the wording "as per 
Claims 1 to 4...", or corresponding details from Claim 
1, parts (i) to (iii), should be listed. Claim 5 is, 
in addition, not consistent with Claim 1, since in 
Claim 5 the secondary coating is not listed as an 
optional feature, as in Claim 1, but as a compulsory 
feature. Claim 5 does not therefore meet the 
requirements of PCT Article 6. 

3.3 The words "or also in further patent documents and 
other publications" on page 7, lines 30-31, are 
unclear, since it is not exactly clear what 
documents are meant by ''further or other 
publications". Page 7, lines 30-31, do not meet the 
requirements of PCT Article 5. 



Form PCT/IPEA/409 (Box VIII) (January 1994) 



